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第 1 章 序論 
                                       
 
 
 本章では、第 1 節で 4f 電子系強相関化合物の研究の背景を述べる。第 2 節で本研究の対
象となる CeT2Al10 化合物の既知の物性について述べる。近藤半導体的な振る舞いをする重
い電子系化合物 CeRu2Al10を主に紹介し、同じ結晶構造を持つ CeOs2Al10と CeFe2Al10 につい
ても紹介する。それらを踏まえて、第 3 節で本研究の目的を明確にする。 
  
 
 
第 1 節 4f 電子系の強相関物理 
 自由電子的に振る舞う電子を持つアルカリ金属などに対して、希土類化合物や遷移金属
化合物は電子間に強い相互作用を持ち、複雑な物性を示す。これらを強相関電子系と呼ぶ。
主に d-, f-電子を含む金属間化合物やフラーレンが研究対象となる。 
 強相関電子系では局在電子の強い磁性や、伝導電子との強い相互作用を含めた磁性状態
を考えることが必要になる。特に、結晶中を比較的自由に動き回れる伝導電子に対して、
4f 電子はイオン付近に強く束縛されている。それらの 4f 電子と伝導電子の相互作用を議論
する必要がある。本論文では 4f 電子の磁性状態と伝導電子の電子状態を理解して量子現象
の機構を探る。低温・高磁場・高圧を組み合わせた環境に対する物性の変化や、4f 電子数
やイオン半径を変えた希土類化合物を系統的に調べることで、4f 電子が引き起こす物性解
明の手掛かりとする。 
 
 
1.1.1 4f 電子の性質 
 4f 電子を含むランタノイド(Ln)は原子番号 57~71 番の原子を指し、[Xe](4f)n(6s)2(5d)1 の電
子配置をとり、4f 電子数 n = 0 のランタン(La)から、n = 14 のルテチウム(Lu)まで存在する。
ランタノイドと、3 族のスカンジウム(Sc)とイットリウム(Y)を合わせて希土類(R)と呼ぶ。
イオンに含まれる電子の動径方向の波動関数は、Schrödinger 方程式 
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で表される。V(r)は結晶中に働く原子核や電子による有効ポテンシャルである。4f 電子は 5s
と 5p 電子核に遮蔽されているため、4f 電子の感じるポテンシャルは、s, p, d 電子が感じる
ポテンシャルに比べ、原子核から離れるにつれ急激に高くなる。このために、4f 電子の軌
道半径は小さく、イオンの内側に局在している。実際に波動関数を計算して、各電子軌道
の存在確率を原子の中心からの距離で示したものが図 1.1.1 である。 
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図 1.1.1 Ce 原子中の各電子軌道の動径方向の波動関数。4f 電子軌道は閉殻の 5s, 5p 軌道に
遮蔽されて、イオンに内在している [1],  
 
 
ランタノイドの 4f 電子はキセノン(Xe)核の(5s)2(5p)6 軌道に遮蔽されて通常イオンに局在
し磁気モーメントを担う。しかしながら、図 1.1.1 に示す通り、4f 電子の波動関数は外側ま
で尾を引く性質をもち伝導電子と相互作用する。 
 本研究では低温での磁性状態を理解するために、4f 電子が結晶中でどのような基底状態
を取るのかを調べる。4f 電子軌道では負の電荷を持つ電子の Coulomb エネルギーの損失を
避けるために Hund の規則が適用される。これは、全スピン角運動量量子数 S が最大で、か
つ全軌道角運動量量子数 L が最大となるものである。これにより決まった基底状態を LS 多
重項という。Ce の場合 L = 3、S = 1/2 で、(2L + 1)(2S + 1) = 14 重に縮退している。4f 電子系
では強いスピン軌道相互作用により LS 多重項は|L – S|, |L – S | + 1, ･･･, L + S の準位に分裂
する。これを LS 結合という。4f 電子は強いスピン軌道相互作用を持つため、スピン運動量
量子数 S と軌道運動量量子数 L を別々のものとして考えることができない。そこで、全角
運動量量子数 J = L + S が良い量子数となる。Ce の場合、6 重に縮退した J = 5/2 の基底状態
と 8 重に縮退した J = 7/2 の励起状態に分裂する。これらを J 多重項と呼ぶ。 
J = 5/2 の基底準位は、更に結晶場により分裂する。非 Kramers 多重項の結晶場基底状態は、
四極子、八極子を持つので、低温でそれらが秩序することにより結晶場基底状態は分裂す
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る。本研究の対象である CeRu2Al10は結晶場の基底状態は Kramers 二重項で、第一励起状態
が~ 300 K 離れており、多極子秩序は起きないと考えられる [2]。本論文の第 1 章第 2 項で
CeT2Al10 のそれぞれの結晶場準位を示す。また、付録 B では PrRu2Al10 の結晶場の解析を試
みる。 
 
1.1.2 4f 電子系の磁性 
 次に、結晶中のイオンに内在する 4f 電子と、イオンの外側でバンドを形成している伝導
電子との相互作用を考え、4f 電子が関係する磁性を考える。そして、4f 電子と伝導電子の
相互作用を起源とする RKKY 相互作用と近藤効果について述べ、それらの機構と物性に現
れる影響を説明する。 
伝導電子と 4f 電子は、波動関数を重ね合って直接交換相互作用を起こす。これは cf 交換
相互作用と呼ばれ、次のハミルトニアンで表される。 
fccfcf SsJ 

2  
scは伝導電子のスピン、S f は f 電子の局在スピンである。Jcf は伝導電子と 4f 電子の相互作
用の大きさを意味し、交換積分で表され 
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
  
となる。 fr は電子 1, 2 のそれぞれの位置、 )( 2,1, rba は電子 1, 2 が軌道 a, b にそれぞれ入
った状態を示す。Jcfは、f 電子間のクーロン相互作用エネルギーU と、伝導電子と f 電子の
混成要素 Vcf で 
Jcf ~
Vcf
2
U
 
となる。 
 
 
(i) RKKY 相互作用 
 金属結晶中で、局在 4f 電子同士は、伝導電子を媒介として磁気秩序を起こす。この機構
は Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida によって説明され、RKKY 相互作用とよばれる。cf 相互作
用により局在 4f 電子が持つ局在スピンは伝導電子のスピンを偏極させて、そのスピン分極
率は距離 r とフェルミ波数 kF対して振動しながら、2kFr の 3 乗に反比例して減衰し、長距
離にわたって相互作用を及ぼす。このスピンの偏極を表したものが図 1.1.3 の Friedel 振動で
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次の式で表される。 
 
4)2(
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距離 2kFr にある別の 4f 電子が持つ局在スピンは、この伝導電子の分極により偏極される。
その結果として、局在スピンが距離に依存して強磁性的（F）もしくは反強磁性的（AF）に
そろう。つまり、伝導電子を媒介とした様々な磁気秩序が発現する。伝導電子のスピンの
減衰は、f 電子間の距離が長くなるほど磁気秩序が起こりにくくなることを示す。 
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図 1.1.3 Friedel 振動に従って、局在スピン間に磁気相互作用が働く。 
 
 
RKKY 相互作用のハミルトニアンは以下の式で表される。 
ijijcfRKKY ssJ

2  
ここで )2(~ ijFji rkF である。RKKY 相互作用を特徴づけるエネルギーは、 
)(2 FcfRKKYB DJTk   
で表される。TRKKY は RKKY 相互作用の特性温度であり、磁気転移温度に関係する。Dc(F)
はフェルミエネルギー準位の伝導電子の状態密度である。 
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以上から磁気秩序温度は局在スピンの大きさに依存するが、これを希土類化合物の良い
量子数である全角運動量で表現したものが de Gennes 係数である。希土類化合物の磁気秩序
温度は de Gennes 係数(gJ-1)2J(J+1)に比例する。大きな全角運動量量子数 J を持つ希土類ほど
高温で磁気秩序を示す。希土類の中で一番小さい角運動量 J = 5/2 を持つ Ce 化合物の磁気秩
序温度は、通常数 K 以下と低い。 
 
 
(ii)  近藤効果（不純物近藤効果） 
典型的な金属の電気抵抗は降温とともに単調に減少する。しかし、金(Au)に鉄(Fe)などの
磁性不純物を数 ppm 入れた希薄磁性合金においては、電気抵抗が-lnT に比例して増加する
ことがある。この現象は近藤効果と呼ばれ s-d（磁性不純物が希土類なら c-f）交換相互作用
を通じた磁気散乱を２次の摂動計算まで行うことにより説明された。この相互作用は低温
で伝導電子と局在電子の 1 重項を基底状態に取る。その結果、局在電子のスピンは伝導電
子に遮蔽され非磁性的になり、一方、伝導電子は動けなくなるため、電気抵抗は-lnT で上昇
する。このような近藤効果を特徴づけるエネルギーは 
)]()12/(1exp[ FcfKB DJJWTk   
と計算され、TK はこのエネルギーの特性温度で近藤温度といい、一重項状態が顕著となる
目安温度である。W はバンド幅である。 
 
 
(iii)  高濃度近藤効果（近藤格子） 
希薄磁性合金で発現する近藤効果は、磁性不純物の量を増やしてゆくと磁気秩序やスピ
ングラスが出現し、やがて消失する。ところが、ある種の Ce 化合物などでは、磁性不純物
が数十％も含むにも関わらず、近藤効果が観測された。これを、希薄系での近藤効果に対
して、高濃度近藤効果という。また、磁性不純物である Ce が周期的に格子組んでいること
から近藤格子と呼ばれる。この時、Ce イオンに含まれる 4f 電子同士が近い距離で周期的に
配列しているため、それぞれのサイトでおこる近藤効果を通じて 4f 電子が遍歴的になると
考えられた。 
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図 1.1.2  CexLa1-xCu6 の電気抵抗率の温度依存性に現れた近藤効果 [3]。 
 
 
 図 1.1.2 に近藤格子の例として CexLa1-xCu6 の電気抵抗率の温度依存性を示す [3]。の横軸
は対数でプロットしてある。x = 0.094 では 1 K 以上の温度で-ln T の振る舞いが支配的であ
る。x = 1.0 では 100 K 程度では-ln T の振る舞いを示すが、10 K 以下ではでは 4f 電子は遍歴
的となり、電気抵抗は金属的な振る舞いに変わる。これを高濃度近藤効果という。 
 
 
 
 
(iv)  RKKY 相互作用と近藤効果の競合 
 近藤効果と RKKY 相互作用はどちらも cf 相互作用に基づき、近藤効果が磁気モーメント
を遮蔽する現象であるのに対し、RKKY 相互作用は磁気モーメントを安定化させる。図 1.1.4
が示すように、結晶中では近藤効果と RKKY 相互作用が起こっており、これらの相反する
2 つの効果が競合している。 
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図 1.1.4 近藤効果と RKKY 相互作用の競合。 
 
 
 式(1)、(2)が示す近藤効果と RKKY 相互作用は、どちらも cf 相互作用 Jcfが強いときに特
性温度はあがる。図 1.1.5 に JcfDc(F)に対してそれぞれの特性温度を示す。これは Doniach
の相図とよばれる。Jcf が大きく TRKKY < TKでは近藤効果が支配的となり、f 電子は遍歴的と
なりフェルミ液体的な性質を示す。Jcf が小さく TRKKY > TKでは RKKY 相互作用が支配的と
なり 4f 電子は局在して磁気秩序状態を示す。TRKKY = TKを量子臨界点と呼び、その近傍では
従来の理論で説明できない重い電子系や、異方的超伝導、非フェルミ液体など新奇な物性
を示す。 
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図 1.1.5 Doniach の相図 [4] 
 
 
JcfDc(F)は物質に依存する因子なので、様々な物質の磁性や電子状態を調べることで 4f 電
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子と伝導電子の相互作用が起源となる現象を解明できる。典型物質を図 1.1.5 中に示す。こ
れらの物質は、磁気秩序温度や電子比熱係数から、Doniach の相図の中の位置が決められて
いる。物質に物理的・または化学的に圧力をかけると、Ce 化合物では JcfDc(F)を増大させ
ることが分かっている。このように Doniach の相図の中で物性の変化を系統的に調べること
が、重い電子系の状態解明の有効な手段となる。 
 
 
1.1.3 重い電子系の電子状態 
本項では、重い電子系化合物の物性を説明する。重い電子系とは、伝導電子の有効質量
m*が大きくなる現象である。m*は電子の動きにくさを意味し、Coulomb 力や電子・フォノ
ンとの相互作用などの多体効果が含まれているので有効質量とよぶ。ナトリウム(Na)などの
典型的な金属では、m* ~ 1 m0程度のオーダーになる（ここで m0は真空中での電子の静止質
量）。また、イオンに内在する d 電子や f 電子と伝導電子の混成により、電子は動きにくく
なり、セリウムやウランを含む重い電子系化合物では近藤効果と RKKY 相互作用の競合に
よる量子臨界点付近では伝導電子の有効質量は 10 ~ 100 m0 にもおよぶ。特に f 電子数が 1
で伝導電子と強く混成しやすい Ce 化合物は重い電子系になりやすい。これらの重い電子系
が関連する現象には近藤半導体やメタ磁性、価数揺動など様々な興味ある現象がある。 
 本研究では、CeT2Al10の電子状態の実験的な研究を中心に行った。その準備として、電子 
状態に関連する物理量を説明する。電子状態を表す物理概念として、①フェルミ面、②バ
ンド分散 E (k)、③状態密度 D ()、④電子比熱係数、⑤有効質量 m*、⑥キャリア密度 n、
⑦易動度、⑧電気抵抗率、⑨散乱緩和時間、⑩電気抵抗の電子-電子散乱の A 因子があ
る。ここでは、これらの物性の一般論を説明して、その関係を整理する。 
 まず、①フェルミ面のいくつかの性質を説明する。本論文では『補償型金属』の用語を
用いた。これは、キャリアに電子が支配的なバンドと、正孔が支配的なバンドが存在し、
それらの電子・正孔で埋められる波数空間中の体積が同じことを示す。また、ブリルアン
ゾーン境界で繋がっているフェルミ面を開いたフェルミ面、それがない場合を閉じたフェ
ルミ面といい磁気抵抗の磁場依存性にそれらの違いが現れる。希土類化合物のフェルミ面
の研究においては、同じ結晶構造を持つ La と Ce 化合物の比較が行われる。2 つのフェルミ
面が同じならば、価電子数が同じであると考えられるため、Ce 化合物の持つ 4f 電子が局在
していると判断できる。一方、違った場合、4f 電子が電気伝導に寄与して遍歴的になって
いると考えられる。フェルミ面の中心からの距離を表す量としてフェルミ波数 kF (cm-1)を使
う。自由電子モデルを仮定すると、フェルミ面は球状になるので、逆格子空間中のフェル
ミ面の体積 V*(cm-3)は 
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である。実際の物質ではクーロンポテンシャルのためフェルミ面は球状ではなく、kFは逆
格子空間において一定の値を取らないが、簡単化のためフェルミ球を仮定して議論を進め
るエネルギーバンド分散 E(k)は結晶中の伝導電子が取りうるエネルギーの波数空間依存性
である。これをフェルミエネルギーE(k) = EFの等エネルギーで横切る k の値で３次元的に描
いたものがフェルミ面である。また、重いバンドほど、フェルミ面付近におけるバンド分
散は平らで、電子の有効質量は 
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の関係が成り立つ。サイクロトロン有効質量はフェルミ球の断面積 SF =k2 を代入し、 
 
E
S
m Fc



2
2
* 
 
 
で定義される。 
電子比熱係数は、低温比熱 C の温度依存性が C/T =  + T2に従うことからから求められ
る。は格子比熱係数である。フェルミエネルギーにおける状態密度 D(F) (states/eV)を用い
て表すと、 
 
の関係が成り立つ。また、有効質量とフェルミ波数を用いて、 
 
 
 
と表せる。V はモル体積(cm3/mol)である。 
電子比熱係数から伝導電子の有効質量を見積もることができる。は伝導電子の有効質
量に比例し、上記の式を使うと 
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の関係が導かれる。重い電子系化合物では、= 100 ~1000mJ/K2mol の大きな値を示す。  
 この他に、⑥キャリア密度 n、⑦易動度、⑧電気抵抗率、⑨散乱緩和時間の関係は以
下の通りである。 
 


ne
1
  


2
*
ne
m
  
さらに易動度は 
*m
e
   
と表される。 
キャリア密度 n (/unit cell)は、第 2章で説明するようにHall係数RHから求められる。また、
2 個の電子が占めるブリルアンゾーンの体積に対して、キャリアの電子または正孔が占める
割合からも求められる。補償金属においては、電子と正孔の 2 つのキャリアが存在する必
要がある。 
電気抵抗率の温度依存性において、伝導電子同士による散乱が原因となる項は ~ AT2で
ある。係数 A と電子比熱係数は比例関係にあることが分かっていおり、f 電子系化合物で
は A/2 = 1.0×10-5 ･cmK-2/(mJK-2mol-1)2 に従う。この関係は Kadowaki - Woods プロットと
呼ばれる。図 1.1.6 に f 電子系化合物の A との関係をプロットする [6]。 
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図 1.1.6 Kadowaki - Woods プロット [6] 
 
 
 以上が本研究で行う電子状態に関連する項目の紹介である。後の章では、Hall 係数 RHや
Dingle 温度 TD も説明する。これらの関係を使って第 3 章で解析して議論を進める。 
 
 
1.1.4  CeT2Al10の関連現象 
 CeT2Al10では、相転移の機構の解明のために多くの物理現象について議論される。ここで
は関係する重い電子系や相転移と結びつく現象の機構を説明する。 
 
(i) メタ磁性 
物質にかける外部磁場を増大する過程で、磁化が急激に増大する現象をメタ磁性と呼ぶ。
この発現にはいくつかの機構が考えられる。①通常の反強磁性物質では反強磁気秩序状態
からスピンフロップによる強磁性状態への変化、②パラジウム(Pd)金属のように、フェルミ
エネルギー付近に d 電子による大きな状態密度が存在する場合に、Stoner 条件を満たした
時にスピン分極する遍歴電子メタ磁性、それから、③CeRu2Si2等の数種の重い電子系物質
で発見されたメタ磁性的異常が挙げられる。 
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③の重い電子系のメタ磁性的異常はについては、dHvA 効果等の実験から、磁場により磁
性を担う 4f 電子が遍歴的から局在的に変化するために起こるとする見解がある一方、磁化
や比熱の実験からは、メタ磁性転移は相転移ではなく、f 電子が関与した重い準粒子バンド
が磁場によりゼーマン分裂するときに起こるクロスオーバーとする見解もあり、その機構
の理解にコンセンサスが得られていないのが現状である。しかし、一般的な性質としてが
大きい重い電子系化合物ほどメタ磁性転移の磁場 H*が小さい傾向が見られ、現在最も重い
電子系と考えられる YbCo2Zn20では ~ 7900 mJ/K2mol でH* ~ 0.6 Kの低磁場でメタ磁性を示
す [7]。 
 CeRu2Al10 は異方的なメタ磁性転移を持つ。Tanida らはスピンフロップを起源と主張する
が、いくつかの疑問点があり単純なメタ磁性転移ではない可能性が考えられる。これらは
第 1 章第 2 節および第 3 章第 2 節で説明する。 
 
(ii)    価数揺動 
結晶中で希土類イオンは 5d16s2 が化学結合に寄与し 3 価の価数を取ることが多い。しかし、
Ce は 4 価をとることがある。これらの希土類化合物では、周りの環境によって価数が変わ
る。また、価数が不安定な場合、価数が時間的空間的に揺らぐことを価数揺動という。直
感的には、13 個の f 電子を持つ Yb 化合物は、4f 電子軌道を 14 個全て埋めて閉殻にしてエ
ネルギー的に安定になるために、cf 混成により伝導電子を 4f 電子軌道に引きずり込もうと
する。その結果、価数は 3 から減り、2 ~ 3 の間の価数を取ると考えられる。Tm に関しても
同様に閉殻になろうとする性質がある。4f 電子数 6 つの Eu では、4f 電子軌道を半分埋める
ことでエネルギー的に安定になろうとする。4f 電子数 5 つの Sm ではスピン軌道相互作用が
弱く、J = 7/2 の寄与が入るので、単純な LS 結合では説明できない。jj 結合的に、J = 5/2 が
作る電子 6 つの準位でエネルギー的に安定になろうとする性質がある。一方、Ce では 4f 電
子１つを局在から遍歴にすることで閉殻になろうとする。 
このような価数揺動物質では、物性に異常が見られる。局在 4f 電子の数に変化があるた
め、Curie 則に従う金属ではその有効磁気モーメントが Ce3+のフリーなイオンの理論値から
ずれる。特に、Eu や Sm は特異な性質のためにこれからの研究が期待される元素である。
図 1.1.7 に、RAl2 の希土類化合物の格子定数を示す。ランタノイド収縮に従い、4f 電子が多
くなるにつれ、格子定数は縮む。Eu と Yb は価数が+3 価からずれて、ランタノイド収縮に
従っていない。 
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図 1.1.7 ランタノイド収縮 [1]。 
 
 
(iii)    近藤半導体 
 4f 電子と伝導電子の混成が起源となり、半導体になる物質がある。これらを近藤半導体
という。図 1.1.8 にエネルギーの波数依存性を示す。実線で示す伝導電子が作る広いバンド
(c)と、4f 電子が作る平らなバンド(f)を実線で示す。どちらのバンドもフェルミエネルギー
EFにかかっており、金属になっている。cf 混成により新たなバンドが形成されると、点線
のようなバンドを作る。この時、フェルミエネルギーを挟んで上と下のバンドが生成され、
エネルギーギャップが開いている。これにより占有する電子のバンドが下がって、エネル
ギー的に得をする。近藤半導体のエネルギーギャップは Eg ~ 0.01 eV のオーダーであり、Si
などの典型的な半導体の持つエネルギーギャップ Eg ~ 1 eV よりはるかに小さいナローバン
ドギャップを形成している。そのため、高温では電子が励起され伝導電子が容易に生じて、
常温での電気抵抗率の大きさは金属と同程度になる。
電気抵抗の温度変化は、一定のエネルギーギャップ Eg を持つ通常の半導体のように ~ 
exp(-Eg /kBT)に従う。電子比熱係数は降温とともに減少し、低温では = 0 となる。これは
降温とともにキャリア数が減少することを示している。近藤半導体は、強磁場で通常の金
属に戻る。例えば、YbBはゼロ磁場下では電気抵抗率はcm であるが、H = 50 T の
磁場下では約 1/100 にまで減少する [8]。これは cf 混成により形成していた一重項が磁場に
より壊れて金属に戻るためと考えられる。このことからも、近藤半導体は 4f 電子と伝導電
子の相互作用を起源としていることが分かる。本論文の第１章第２項以降では、近藤半導
体と考えられる CeT2Al10 を取り上げて、それらが示す磁気秩序について説明する。 

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図 近藤半導体のエネルギーギャップ。
 
 
(iv)    Peierls 転移 
 ①Peierls 転移・②スピン Peierls 転移・③スピン密度波(SDW: spin density wave)は、
結晶構造（結晶の周期）が変わる金属絶縁体転移である。それぞれ、電荷・スピン一重項・
磁気モーメントの向きにより周期的な格子が形成される。 
Peierls 転移とは、結晶中で電荷密度波(CDW: charge density wave)を形成する相転移であ
る。CDW では、金属中の電子とイオンの周期が変わり、電子の濃淡が周期的になる。格子
をひずませて格子系のエネルギーを損するが、エネルギーギャップが開いて電子系のエネ
ルギーを得することにより起こる現象である。 
図 1.1.9 は x 軸方向へ Peierls 転移した場合の、(a)転移前と(b)転移後のバンド分散と局在
電子のモデルをそれぞれ示してある。(a)は金属状態で、バンドの半分まで電子が埋まって
いる。局在電子は長さ a の周期的に並んだイオンにそれぞれくっついている。(b)ではイオ
ンが 2 つ寄り添うことで新しい 2 a の周期ができ、局在電子もそれにつられて 2 つ寄り添い
CDW 状態を形成している。この状態ではブリルアンゾーンは x 方向に半分に折りたたまれ
バンドが形成される。下のバンドは電子で埋まり上のバンドは空になっており、バンドギ
ャップが開いて絶縁体となっている。フェルミエネルギー付近のバンド中の電子は押し下
げられてエネルギー的に得をしている。 
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図 1.1.9 x 軸方向へ周期的にひずんだ Peierls 転移 [9]。 
 
Peierls 転移が起こり結晶の周期が大きくなると、ブリルアンゾーンは折りたたまれる。
フェルミ面を考えると、電子で埋められたフェルミ面と類似した形・大きさの正孔で埋め
られたフェルミ面が、互いに重なりフェルミ面を消滅させるようにブリルアンゾーンは折
りたたまれる。この現象を、入れ子に例えてネスティングという。片方のフェルミ面から
もう一方のフェルミ面の重なる位置へのベクトルをネスティングベクトルという。図 1.1.10
でバンド#1 と#2 を考える。色のついた部分は電子で埋められている。c*方向に２次元的な
円柱状のフェルミ面がバンド#1 には点、バンド#2 には S 点にあり、これらの円柱は正孔、
電子でそれぞれ埋められている。Peierls 転移は、これらのフェルミ面が重なり→ S となる
ようにブリルアンゾーンは折りたたまれる。これをつなぐベクトル Q* = (1/2a*, 1/2b*, 0)がこ
の場合のネスティングベクトルである。フェルミ面の内側を占有する正孔の状態は、同じ
大きさ・形をしたフェルミ面の電子の状態で埋められてフェルミ面は消滅する。その結果、
絶縁体的な振る舞いになる。 
1 次元のフェルミ面は平面である。そのネスティングベクトルは、平面上の任意の点から、
別の平面の任意の点のどこに取ってもフェルミ面が重なる。これが 2 次元の円柱状のフェ
ルミ面では、円心上にネスティングベクトルの始点を取ると、別の円柱のフェルミ面の円
心上に終点は取られる。さらに 3 次元では、球状のフェルミ面の真ん中にネスティングベ
クトルの始点に取ると、別の球状のフェルミ面の真ん中の一点にしか終点を取れない。つ
まり、この方向へ CDW 状態を形成できなければ Peierls 転移は起こらない。低次元のフェ
ルミ面を持つ物質ほど、あらゆる方向へと周期的に配列し直すことが可能である。以上か
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ら、ある程度大きく、同じ大きさ・形を持つ電子と正孔で埋められたフェルミ面のペアが
あり、かつ低次元であるほどネスティングは起こりやすい。 
 
図 1.1.10 フェルミ面のネスティングの発現の機構。 
 
 
以上では実空間での結晶中の周期が２倍になり、1 サイト中の 2 個の電子が一重項を作る
状態を考えた。実空間での結晶の周期が４倍になり、1 サイト辺りに 1 個の電子がある場合
は電子スピンに自由度が生じる。この時、温度を下げていくと反強磁性状態になると考え
られる。ここでさらに格子がひずむ場合には反強磁性状態にはならず、接近した 2 個の電
子が一重項を作る。これをスピン Peierls 転移という。これは、合成スピンがゼロの状態を
作ることによる磁気的エネルギーの利得が、格子ひずみのエネルギー損失を上回る場合起
きる。この時、格子ひずみの波数は Peierls 転移と同じ 2kFとなる。 
 SDW はスピン Peierls 転移におけるスピン波の励起状態である。スピンが一重項を作る
スピン Peierls 転移に対し、SDW はスピンの反強磁性的な相間により周期的に向きを変え
ることで起きる。 
 
(v)    籠状物質の物性 
 希土類イオンを囲む籠状の結晶構造を持つ物質は、多様な物性を示す。その代表例であ
る充填スクッテルダイト化合物 RT4X12 (R = 希土類、T = 遷移金属、X = プニクトゲン)を
図 1.1.11 に示す。青が希土類、黒が遷移金属、ピンクがプニクトゲン原子を表している。
体心立方格子の真ん中の希土類イオンは、12 個のプニクトゲンイオンに囲まれて籠状を形
成している。そのカゴが作るポテンシャル中を、希土類イオンが熱的に揺らぎ、もしくは
トンネル効果によりガラガラと例えられるような運動をする。このガラガラ運動をおもち
ゃに例えてラットリングとよばれる。このような場合、イオンは通常の調和振動ではなく、
 20 
 
非調和な振動として取り扱われる。 
 
 
 
図 1.1.11 充填スクッテルダイト化合物の結晶構造。水色が希土類、黒が遷移金属、 
赤がプニクトゲンイオンを表す。 
 
 
 充填スクッテルダイト化合物ではこの籠状に起因して多彩な物性が現れると考えられて
いる。その一例として、図 1.1.12 に PrFe4P12 の電気抵抗の温度依存性を示す。高温では-lnT
に従い、近藤効果的な振る舞いをするが、7 K で電気抵抗のトビが見られ低温では金属的な
振る舞いに代わっている。大きな電子比熱係数 ~ 1200 mJ/K2mol から、重い電子系の物質
である。7 K での相転移は多極子秩序によるものと考えられている。この電気抵抗の振る舞
いは CeRu2Al10と類似している。 
 RT2Al10化合物は、希土類を囲むように非対称な籠状を形成している。ラットリングの根
拠は現在までに報告されていないが、複雑な籠状の結晶構造が異方性の強い物性を示す原
因になっていると考えられる。 
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図 1.1.12 PrFe4P12の電気抵抗の温度依存性 [10]。 
 
 
第 2 節 CeT2Al10化合物の既知の物性 
 本節では最初に CeT2Al10 の概要を説明する。その後、各項に分けて CeRu2Al10、CeOs2Al10、
CeFe2Al10 の順でそれぞれの既知の物性を詳しく解説する。最後の項では、遷移金属の置換
に対する系統的な物性の変化を説明し、本物質の物性研究に残された問題点を示す。 
 RT2Al10 化合物は、希土類(R)、遷移金属(T = 鉄(Fe)、ルテニウム(Ru)、オスミウム(Os))、
アルミニウム(Al)で構成される三元系物質で、斜方晶の結晶構造を取る。その中でも、本研
究では 4f 電子を 1 つ持つ Ce を含む重い電子系化合物 CeT2Al10 に注目する。本物質は 1998
年、Thiede らにより最初に結晶構造が報告された [11]。その後 10 年以上、関係する論文が
発表されなかったが、2009 年に Strydom によって CeRu2Al10 が新奇な転移を示すことが多結
晶試料にて報告された [12]。ほぼ同時期に西岡らによって CeRu2Al10、CeOs2Al10 の単結晶
試料でも同様の転移を起こすことが報告されて、盛んな研究が開始された [13]。その後、
４年間で 50 本以上の関係論文が発表され、その相転移の機構が議論されて続けている。
CeT2Al10 化合物は、「高い反強磁性転移温度」と「異常な磁気異方性」を持つ相転移に興味
が持たれているが、その機構は未だ解明されておらず更なる研究が必要とされている。こ
の異常な相転移には、磁気的な性質と電子状態が関わっていると考えられる。以下でこれ
らの既知の物性を説明する。ここで紹介する物性は第 3 章の実験結果と比較議論する時に
再び参照する。 
 
RT2Al10の結晶構造 
最初に、RT2Al10 (R = 希土類、T = 遷移金属)化合物の結晶構造を図 1.2.1 に示す。RT2Al10
化合物は YbFe2Al10 型の底心斜方格子を取る。空間群は Cmcm (No. 63)、結晶点群は 172hD で
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ある [11]。青い破線で表される単位格子の中に RT2Al10 が 4 分子あり、格子定数は a、c 軸
方向にほぼ同じ長さの 9Å程度、b 軸方向に~ 10Åと b 軸方向に長い。また、最隣接希土類
間距離が長く、Ce の場合では dCe-Ce > 5Åである。希土類イオンが多数の Al イオンに囲まれ
て非対称なカゴ状の構造を持っており、異方性の強い物性を示すと考えられる。基本単位
ベクトルは a1 = (1/2, 1/2, 0)、a2 = (1/2, -1/2, 0)、a3 = (0, 0, 1)で、基本単位格子中の分子数は 2
なので、RT2Al10 の価電子数は必ず偶数になる。そのため、バンド絶縁体になる可能性があ
る。また、金属になる場合は、動ける電子と正孔の数が同じ「補償金属」となる。LaRu2Al10
は、本論文の第 3 章第 2 項のバンド計算の結果から示される通り、バンドの二重縮退から
価電子数が偶数でもこの物質では必ず金属になることがわかっている。 
 
 
図 1.2.1 RT2Al10 化合物の結晶構造。青い破線が１つの単位格子を示す。複雑な原子配置を
もち、希土類イオンが Al イオンで計させいされる非対称な籠に囲まれている。 
 
 
次に、RT2Al10の遷移金属 T の違いについて述べる。遷移金属 T = Fe, Ru, Os は、最密構造
の結晶中において、それぞれ Fe3+: 1.27 Å、Ru3+: 1.34 Å、Os3+: 1.35 Åのイオン直径をとる 
[14]。Fe が小さく Ru と Os はほぼ同じ大きさである。RT2Al10 の結晶構造中でこれらのイオ
ンの価電子数は同じと仮定し、イオン半径のみが変わった時の物性を考える。遷移金属の
イオン半径が大きい Ru や Os 場合、希土類が感じる化学的圧力は小さい。そのため、RT2Al10 
(T = Ru, Os)に高圧下で物理的に圧力をかけて格子定数を小さくすることで、イオン半径の
小さな Fe に置換した場合と同じ効果を示す。本節の最後の項で、CeFe2Al10、CeRu2Al10、
CeOs2Al10 の圧力による系統的な物性の変化について述べる。 
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1.2.1 CeRu2Al10の既知の物性 
 CeRu2Al10はCeT2Al10系の中でも最初に新奇な相転移がT0 = 27 Kで報告された物質で、
最も詳細に物性が調べられている。相転移の機構として通常の反強磁性転移 [12]、構造相
転移 [15]、スピン Peierls 転移 [16, 17]、スピン密度波 [18]など様々な可能性が議論されて
きたが、その結論は出ていない。これまでに報告された主な物性を紹介する。CeRu2Al10 の
格子定数はそれぞれ a = 9.158Å, b = 10.266Å, c = 9.119Åである [13]。近藤温度は TK ~ 60 
K と見積もられている [18]。 
 
 
(i)  電気抵抗 
図 1.2.2 は Strydom による多結晶試料を用いた電気抵抗率の温度依存性である [12]。常
温から降温とともに電気抵抗率は増大する半導体的な性質を示す。T0 = 27 K で相転移を起
こした後、電気抵抗率は急激に上昇して、ピークを取った後減少し、低温で金属的な振る
舞いに変化する。100 K 以上では、電気抵抗は-lnT に比例し近藤効果による寄与があると考
えられる。図中の T0以上の温度領域に示される点線は、半導体の電気抵抗率の温度依存性 
= A0exp(Eg/2kBT)の振る舞いを示す。T ~ 100 K の温度領域ではこの振る舞いに従い、そこか
ら見積もられるエネルギーギャップは Eg/kB ~ 40 K である。これは、一般的な半導体の Si
などに比べて数百倍小さく、近藤効果の振る舞いが関わっていることから、近藤半導体的
と考えられている。 
CeRu2Al10は最隣接 Ce 間距離が dCe-Ce ~ 5.2Åと比較的長い。これに対して T0 = 27 K とい
う高温で磁気秩序が起こる原因は、RRKY 相互作用によるものとは考えにくい。また、同
じ結晶構造を持ち、最も大きな全角運動量量子数 J (= 7/2)を持つガドリニウム(Gd)化合物
GdRu2Al10 では、TN = 17 K で反強磁性秩序を持つ [13]。一般的に希土類化合物の磁気転移
温度は de Gennes 因子でスケールできるので、より小さな J (= 5/2)を持つ Ce 化合物が、Gd
化合物より高温で磁気秩序を示すことは異常である。 
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図 1.2.2 CeRu2Al10 の電気抵抗率の温度依存性 [12]。 
T0 = 27 K を境に高温で半導体、低温で金属的な振る舞いをする 
 
 
 
(ii)  中性子回折 
 ここから、(ii) 中性子回折、(iii) 磁化率、(iv) 磁化・磁歪と磁気状態に関する物性を説明
する。 
Khyalyavin らにより粉末中性子回折実験が行われ、c 軸を向いた磁気秩序モーメントの大
きさo ~ 0.34 Bの反強磁気秩序が観測された [19]。図 1.2.3 にその磁気秩序状態を示す。伝
播ベクトルは q = (0, 1, 0)で、b 面に共線状に向きの揃った磁気モーメントの層が積み重なる
磁気構造である [20]。この実験により、それまで謎であった相転移の起源が反強磁性転移
と判明した。しかし、秩序モーメントの値o は小さく T0 = 27 K という高い磁気秩序温度と
矛盾する結果が得られている。磁気秩序に伴い、基本単位格子が Cmcm から Pmcm に代わ
ることを、本章第 3 章第 2 項で議論する。 
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図 1.2.3 粉末中性子回折により明らかにされた CeRu2Al10 の低温での磁気秩序状態 [19]。 
c 軸方向を向いた反強磁気秩序モーメントが観測された。 
 
 
(iii)  磁化率 
図 1.2.4 に谷田らにより測定された磁化率の温度依存性を示す [21]。強い磁気異方性をも
ち、磁化容易軸は a 軸で、磁化難易軸は b 軸である。H // a, c 軸方向では高温において
Curie-Wiess 則に従い、降温とともに T ~ 30 K 付近でピークを持った後、下降に転じている。
これは、反強磁気転移によるものと考えられる。H // b 軸では T ~ 250 K にブロードなピー
クが見られ、T ~ 30 K 付近で磁化率のとびが見られる。Curie 則からずれるこの振る舞いは 
 
 
  図 1.2.4 CeRu2Al10 の磁化率の温度変化 [21]。強い異方性を持ち、磁化容易軸が a 軸、磁
化難易軸が b 軸である。また T0 において反強磁気転移による変化が見られる。 
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結晶場によるものと考えられ、その励起状態が数 100 K と推測されている [2]。上記で紹介
した中性子回折の結果と比較すると、低温での磁気モーメントは c 軸を向いているにも関わ
らず、磁化容易軸は a 軸である。このことは、本物質の磁気秩序状態の説明を困難にする
問題となっている。 
 
(iv)  磁化と磁歪 
図 1.2.5 に近藤らと谷田らにより行われた磁化測定の結果を示す [22, 21]。H // a では磁気
相転移温度以下においてメタ磁性が現れ、降温とともにより高磁場側に移動しはっきりと
見られるようになる。T = 25 K では H* ~ 36 T であるが、降温とともに転移磁場は下がり T = 
1.3 K では H* ~ 51 T となる。通常のスピンフロップによるメタ磁性のように低磁場側に移動
せず逆の振る舞いをする理由は不明で、通常のスピンフロップによるメタ磁性ではない可
能性が考えられる。H // b では H < 5 T の報告しかないが、この範囲では異常は見られず常
磁性的な振る舞いをする。低温での傾きの変化は試料の磁性不純物によるものと考えられ
ている。H // c では磁気相転移温度以下においてメタ磁性が現れ、降温とともにより低磁場
側ではっきりと見ら 
 
 
 
 
 
図 1.2.5 CeRu2Al10 の磁化の磁場依存性、(a) H 
// a [22]、(b) H // b [21]、(c) H // c [21]。 
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れる。これは、スピンフロップにより反強磁気秩序状態が壊れたと考えられる。また、パ
ルス磁場の高磁場実験で H = 5 ~ 55 T までは異常がないことが確認されている [23]。 
 図 1.2.6 に谷田らにより測定されたメタ磁性転移の H // a, c 間の角度依存性を示す。H // c
軸方向でH* ~ 4 Tであったメタ磁性転移磁場は、外部磁場方向をa方向に傾けると上昇する。
磁場の測定限界を超えるため、これ以上の角度では確認されていない。H // a 軸方向と H // c
軸方向のメタ磁性は同じ機構を持つのか、またどういった影響が物性に及ぼされるのか、
相転移の機構を解明するために更なる研究が必要とされる。 
 
 
 
図 1.2.6 CeRu2Al10 のメタ磁性転移磁場の H // c-a の間の角度依存性 [24]。 
 
 
また、磁気異方性に関する NMR 実験の結果をここで紹介する。谷田らにより NMR スペ
クトルの異方性が観測された。磁場 H // c 軸方向で、磁場を上げる過程において NMR スペ
クトルの分裂が観測された [25]。詳細な解析の結果、H < H*では中性子回折の結果の通り c
軸方向を向いていた反強磁気秩序モーメントは、H > H*において b 軸方向へ向くことが示さ
れた。 
メタ磁性の角度依存性の結果と合わせて求められた、磁場中での反強磁気秩序モーメン
トの方向が図 1.2.7 に示してある。図 1.2.7(a)は、緑の太矢印で表される外部磁場を c 方向か
ら a 方向に回した図である。一番左の図の磁場を c 方向へかけた H < H*の状態では赤矢印
の示す反強磁気秩序モーメントは c 方向を向いている。ここへ、外部磁場をあげて H > H*
にすると、反強磁気秩序モーメントは b 方向を向く。そして、外部磁場を a 方向へ回転さ
せた一番右の図では再び c 方向を向いている。その間の変化は分かっていない。次に、図
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1.2.7(b)で外部磁場を c から b 軸方向に回転させた状態を説明する。H > H*の高磁場をかけた
状態で、磁場方向を c から b へ回転させると、b 軸方向を向いていた秩序モーメントは c 方
向へ向き直ることが示してある。 
 
 
図 1.2.7 外部磁場（太矢印）をかけた場合の磁気秩序モーメント（細矢印）の変化 [25]。
(a)は H // c → a、 (b)は H // c → b に回転している。 
 
 図 1.2.8 は磁場 H // a, b, c 軸方向の磁歪の磁場依存性である [24]。磁歪は、磁場に対する
結晶のひずみを示す。H // c 方向において、H* ~ 4 T でメタ磁性によるひずみが見られる。
その他の軸では異常は見られず、磁気的な変化はないと考えられる。 
 
 
図 1.2.8 CeRu2Al10 の磁歪の磁場依存性 [24]。 
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以上の磁気異方性の結果をまとめると、磁化容易軸は a であるが、反強磁性磁気モーメ
ントは c 方向を向き、また H (// c) > 4 T では磁気秩序モーメントは磁化難易軸である b 方向
を向く。これらの磁気異方性を矛盾なく説明することはできず、本物質の反強磁性状態の
解明を困難にする大きな問題となっている。 
 
(v)  磁気抵抗 
 ここから(v) 磁気抵抗、(vi) 比熱、(vii) Hall 効果、(viii) Shubnikov-de Haas 効果と電子状態
に関する既知の物性を示す。 
 
   
 
図 1.2.9 CeRu2Al10 の磁気抵抗の磁場依存性。 
磁場 H、電流 J 方向はそれぞれ(a) H // J // c [21]、(b) H // J // a [26]、(c) H // a, J // c [26]、(d) H 
// b, J // c [16]。 
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まず、磁気抵抗の磁場依存性からは、フェルミ面に関する重要な情報が得られる。本物
質は斜方晶で a, b, c 軸の主軸を持っているため、磁場 H と電流 J の方向の取り方で、合計
９通りの組み合わせがある。ここでは、既に報告されている組み合わせを紹介する。また、
第 3 章では全 9 通りの組み合わせを測定し、ここで紹介する既知の情報と比較議論する。 
 図 1.23 に各電流 J・磁場 H 方向における磁気抵抗の磁場依存性を示す [21, 26, 16]。図
1.2.9(a)に H // J // c の縦磁気抵抗の磁場依存性を示す。磁場変化に対して、磁気抵抗の変化
は小さい。磁気抵抗は低磁場から増大し 10 T 付近で飽和する傾向を示す。また、図中の矢
印で表すように、全ての温度において複数の異常が見られる。これらは本項の(viii)で説明
される SdH 効果による振動である可能性が高い。図 1.2.9(b) H // J // a のパルス磁場による縦
磁気抵抗である。また、H ~ 50 T では黒矢印でメタ磁性による異常が観測されている。また、
論文では触れられていないが、赤矢印にも電気抵抗の急減が 10 T 付近でが見られる。これ
は、第 3 章の結果で再び触れる。また、負の電気抵抗は反強磁気秩序状態にある局在磁気
モーメントによる伝導電子の散乱が磁場により抑制されたと考えられる。 
 図 1.2.9(c)は H // a, J // c の横磁気抵抗の結果である。H < 14 T 以下では Lorentz 力による
電気抵抗の増大が観測される。H ~ 14 T を境に磁気抵抗は負に変わっている。この振る舞い
も第 3 章で言及する。図 1.2.9(d)は H // b, J // c の横磁気抵抗の磁場依存性である。磁場増大
とともに、磁気抵抗は一様に上昇し、Hn (1 < n < 2)の性質を示す。これは、Lorentz 力による
磁場増大であり、高磁場におけるこの振る舞いは、b 方向へのフェルミ面に開いた軌道がな
いことを示す。 
 この他に磁気抵抗の温度変化が測定されている [21]。磁場の増加に対して相転移温度の
変化は小さく。H = 15 T の高磁場領域においてもほぼ T0 ~ 27 K を保ち、強固な反強磁性を
表す。 
 
(vi)  比熱 
図 1.2.10 に比熱の温度変化を示す [13]。横軸が T2、縦軸が C/T で表してある。T0での転
移は型の 2 次の相転移であることを示している。図中の点線は、転移の前後を C/T =  + T2
でそれぞれフィッティングした直線を表す。T0 より低温で見積もられた電子比熱係数の値
は = 24.5 mJ/K2mol で、T0 より高温では = 246 mJ/K2mol と見積もられた。これらのこと
から、CeRu2Al10 は T0 より高温では重い電子系を形成しており、相転移により電子状態が大
きく変化したことを示している。また、T = T0、100 K でのエントロピーはそれぞれ Sm(T0) = 
0.7Rln2、Sm(100 K) = Rln2 と見積もられ、基底状態は二重項であると考えられている。 
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図 1.2.10 CeRu2Al10 の比熱の温度変化 [13]。 
 
 
(vii)  Hall 効果 
 図1.2.11にHall抵抗率の温度変化を示す [27]。外部磁場H、電流J、Hall電圧VHはそれぞれ
(緑) H // c、I // a、VH // b、(青) H // b、I // a、VH // c、(赤) H // a、I // c、VH // bの方向で測定
されている。どの軸でも降温とともに増加する正のHall抵抗率を持ち、特に転移温度T0以下
において急激に上昇している。降温とともに特にT0以下の温度領域でキャリア数が急激に減
少していると考えられる。これを正孔のみの1キャリアモデルを仮定し1分子あたりのキャ
リア数を見積もると、H // a、b、cにおいてそれぞれT = 1.5 Kでは~ 0.1、~ 0.02、~ 0.06とな
り、T = 35 Kでは~ 6.3、~ 1.2、~ 2.0となる。この場合、正常Hall効果の寄与での1キャリアモ
デルで考えたが、一般的には磁気モーメントによる異常Hall効果の寄与や、電子と正孔の2
つのキャリアを考慮する必要がある。第3章ではLaやPr化合物と物性を比較議論し、Ceの特
異性について調べる。 
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図 1.2.11 CeRu2Al10 のホール抵抗率の温度変化 [27]。T0を境に大きく値が変化している。 
 
 
 
(viii)  Shubnikov-de Haa 効果 
 Shubnikov-de Haas (SdH)効果は、磁気抵抗の磁場に対する振動現象で、フェルミ面や有効
質量など電子状態を直接観測できる強力な研究手法である。近藤らにより、最初に CeRu2Al10
の SdH 効果が報告されたが、磁場方向は H // c のみで、1.3 K 以上の比較的高温での測定し
かなされていない [23]。本研究では CeRu2Al10 のフェル面の形状や有効質量の異方性を調べ
るため、SdH 効果の角度変化や温度依存性を 0.5 K まで詳しく測定した。SdH 効果測定の詳
細な原理については第 2 章で、実験結果については第 3 章で解説する。 
 図 1.2.12 は H // J // c 軸の縦磁気抵抗の磁場依存性である。パルス磁場法により、H < 50 T
の範囲で測定してある。赤線で示される T = 1.3 K のデータから、磁場 H > 20 T において、
磁気抵抗のうねりが見られる。解析によりこれが磁場の逆数に対して周期的に振動する SdH
効果であることが発見された。詳細な解析により、局値断面積の振動数 F ~ 100T の小さな
フェルミ面であることが報告された。また、サイクロトロン有効質量は mc* ~ 2 m0と見積も
られ、有効質量はそれほど大きくないフェルミ面が観測されている。 
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図 1.2.12 パルス磁場による CeRu2Al10の磁気抵抗の磁場依存性。磁場 H、電流 J 方向は H // 
J // c。低温・高磁場領域で SdH 効果が観測される [23]。 
 
 
(ix)  Ce の La 置換 
 希土類の中でも Ce 原子が 4f 電子を１つ持つのに対し、La 原子は 4f 電子を持たない。そ
のため、Ce の 4f 電子が主となる物性を調べるために、Ce を La で置換して 4f 電子数を変え
て Ce1-xLaxRu2Al10 の物性を測定する実験が有効となる。 
図 1.2.13(a)は単結晶の CexLax-1Ru2Al10 の比熱の温度変化である [16]。パラメータ x によ
って、Ce の La 置換の割合が指定されている。LaRu2Al10 の結果を使い、格子比熱の寄与を
差し引いてあり、表されているのは 4f 電子の磁気的な比熱の寄与である。x = 1 で確認され
る相転移温度 T0 は、La の置換割合を増やすとともに急激に下がり x = 0.5 では T0 = 6 K にな
っている。しかし、T0で解放される磁気エントロピーは x = 0.5 ~ 1 においてほぼ一定 Sm ~ 
0.65Rln 2 で、二重項基底状態を取っていると考えられる。x = 0.3 以下では消失し、挿入図
からx ~ 0.45が相転移の臨界点と見積もられる。x = 0.3以下では低温で比熱が上昇している。
これらは希薄系の近藤効果によるものと考えられる。La で置換することにより相転移温度
減少することから、Ce の持つ 4f 電子に起因する磁気的な相転移を示す。 
 図 1.2.13(b)は単結晶の CexLax-1Ru2Al10 のそれぞれの置換割合における H // a の逆帯磁率の
温度変化である。x = 1 で見られる T0 でのとびは、La の置換割合を多くすると小さくなり低
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温へ移動し、x = 0.7 ではとびは消失する。これは、Ce 原子が相転移に必要であることを顕
著に表している。 
 
 
   
図 1.2.13 CexLax-1Ru2Al10の(a)比熱と(b)逆磁化率の温度依存性 [16]。 
 
 
 
以上で紹介した物性の他に、
CeRu2Al10 の結晶場の準位が
Adroja らによる非弾性中性子
散乱から決定されている。結
晶場は非クラマース二重項の
3 つの準位に分裂していて、基
底状態から第一、第二励起エ
ネルギー準位の差がE1 = 348 
K、E2 = 534 K と求められて
いる [28]。スピン軌道相互作
用による J = 7/2 との準位の幅
はSO = 3249 K と見積もられ
ており、J = 7/2 の寄与はほとんどないと考えられる。また、Strigari らにより結晶場パラメ
ータが軟 X 線吸収分光から予想されている [2]。 
木村らと Goraus らにより Wien2k プログラムによる local density approximation (LDA)、
LDA+U 法をそれぞれ用いたバンド計算から状態密度が求められ、それぞれの光電子分光の
結果との比較が行われている [18, 29]。この他、最近の LDA を用いたバンド計算の研究か
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ら、状態密度とフェルミ面が計算されている [30]。第 3 章でも、神戸大学量子物性研究室
の播磨真樹氏と播磨尚朝教授にしていただいたバンド計算を比較して電子状態を明らかに
していく。 
木村らにより赤外線エネルギー領域での反射スペクトルが T0の上下で測定された [18]。
その結果、T0を境に電子状態が変化していることが示された。低温になるにつれ、a, c 方向
には徐々にエネルギーギャップが開く。これは、低温につれて電子の励起がなくなる効果
なのか、他の何らかの原因でギャップが開いているのかは分からない。一方で、b 方向へは
T0 を境に突然エネルギーギャップが開くことが示された。このことから、相転移により b
方向で電子状態に何らかの変化が起こったと考えられる。また、4f 電子と伝導電子の混成
の強さは a, c 方向に強く、b 方向に弱いという結果が示されている。そして、ac 面に二次元
的な電子状態を持つという結果が報告されている。比較物質である LaRu2Al10 は、粉末 X 線
回折の Rietveld 解析から、ac 面に二次元的という結果が報告されている [31, 32]。電子状態
が低次元になると量子現象を発現しやすいことから、この性質が新奇な物性に関わってい
るのではないかとの予想がある。 
CeRu2Al10 は Ce イオンを含むカゴ状の結晶構造を持つので、ラットリングによって奇妙
な物性が引き起こされる可能性が考えられるが、超音波測定ではラットリングの兆候は報
告されなかった [33]。 
 
 以上をまとめると、CeRu2Al10 は TN = 27 K で反強磁性転移を持つ。しかし、Ce 化合物に
しては異常に高い転移温度と、特異な磁気異方性を示すため、従来の RKKY 相互作用によ
る機構では説明できない。加えて従来の考え方によると、重い電子系は RKKY 相互作用と
近藤効果が拮抗するところで発現する。一方、この物質は異常に高い転移温度を示すにも
関わらず非常に大きな電子比熱係数を持ち、既存の概念では理解できない。そこで、これ
らの問題を解決する新たな機構の構築が求められる。これまでに構造相転移やパイエルス
転移など様々な可能性が考えられてきたが、決定的な結論は出ていない。しかし、どのよ
うな機構があったとしても、Ce イオンの持つ 4f 電子が磁気秩序を担っているため、その電
子の振る舞いが相転移に深く関わっていることは確かである。 
 
 
1.2.2 CeOs2Al10の既知の物性  
 CeOs2Al10 は CeT2Al10 (T = Fe, Ru, Os)の中で最も原子番号の大きい遷移金属を含む。格子
定数はそれぞれ a: 9. 164Å、b: 10. 253Å、c: 9. 137Å [11]または、a: 9. 1386Å、b: 10. 2662Å、
c: 9. 1852Å [13]と報告されていてそれぞれで a 軸、c 軸の長さの順番に違いがみられる。こ
れについては検証が必要である。CeOs2Al10 は CeRu2Al10 と同じような相転移が若干高い温
度で見られる。 
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 図 1.2.14(a)は単結晶の CeOs2Al10 と多結晶の LaOs2Al10 の磁化率の温度依存を示す [34]。
LaOs2Al10 の磁化率は CeOs2Al10 と比べて無視できるほど小さく、CeOs2Al10 の磁化率は主に
4f 電子の寄与によると考えられる。CeOs2Al10 は a 軸が磁化容易軸でその次に c 軸、b 軸の
順に磁化率が大きく磁気異方性が強い。これらの磁気異方性は CeRu2Al10 と類似している。
a 軸では 100 K 以上の高温で Curie-Wiess 則に従っている。ここから見積もられた有効磁気
モーメントはeff = 2.7 B/Ce、常磁性 Curie 温度はp = -30 K である。a 軸および c 軸では 45 K
にブロードなピークを示し降温とともに全ての軸の磁化率は転移温度 T0 で急激に減少して
いる。この急激な減少は、通常の反強磁性転移における振る舞いとは異なっている。 
 図 1.2.14(b)に単結晶の CeOs2Al10 の電気抵抗率の温度依存を示す。電気抵抗に置いても大
きな異方性が見られるが、相転移温度 T0 = 29 K 以下では降温とともに急激に上昇しピーク
を持ったあと減少し、極小を取った後再び上昇するという振る舞いは類似している。低温
で金属的振る舞いをする CeRu2Al10とは違い、CeFe2Al10 のように半導体的に低温に向けて増
大している。高温においては-lnT に従い、140 K 付近に近藤格子系で特徴的なピークが見ら
れる。それより低温では、いったん抵抗極小を示した後、抵抗が増大する半導体的な振る
舞いを示し、図中の I // a、b 軸の点線が表すように A0exp(/2kBT)に従っている。ここから
見積もられたエネルギーギャップは、a/kB = 30 K、b/kB = 50 K である。 
 
 
図 1.2.14 CeOs2Al10 の(a)磁化率と(b)電気抵抗率の温度依存性 [34]。 
(a) 
(b) 
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CeOs2Al10 も中性子回折実験により、CeRu2Al10 と同じように T0 以下で磁気モーメントの
伝搬ベクトルが q = (010)の反強磁性秩序が報告されている [19]。CeOs2Al10 の磁気秩序モー
メントがo = 0.29 Bと、CeRu2Al10のo = 0.42 Bより小さい。CeRu2Al10より高い磁気相転
移温度を持つにも関わらず、磁気秩序モーメントが小さいことは異常である。 
図 1.2.15(a)に 9.5 T 以下の磁化の磁場依存を示す [34]。B // a、b 軸では常磁性的に振る舞
い異常が見られないが、B // c の 20 K 以下の温度においてメタ磁性が見られる。T = 0.3 K で
は B = 6.1 T で起こるメタ磁性転移は、温度を上げるとともに高磁場に移動し、T = 20 K で
は B = 8.0 T で転移を起こす。挿入図は磁化の傾きを表している。B = 5 T において 20 K 以
下のメタ磁性が起こる温度と 30 K でのメタ磁性転移が見られない温度では磁化の傾きが変
わっているが、9.2 T における 20 K 以下のメタ磁性転移後と 30 K の磁化は同じ方向きを持
つ。そのため、メタ磁性転移以上の磁場では、常磁性状態の磁気モーメントに戻ると考え
られている。図 1.2.15(b)はパルス磁場による 55 T 以下における磁化の磁場依存性である。
CeRu2Al10と同様に T0 以下の温度においてメタ磁性が見られ、降温とともに H*は上昇する
振る舞いを示す。 
 
    
図 1.2.15 CeOs2Al10 の磁化の磁場依存性(a)H // c [34]、(b)H // a [35]。 
 
 
 図 1.26(a)に単結晶の CeOs2Al10の B // c と多結晶の LaOs2Al10 の比熱の 35 K 以下の温度変
化を示す [34]。LaOs2Al10には異常が見られないが、CeOs2Al10の B = 0 T では T0 = 28.6 K に
おいて二次相転移が見られる。この時、磁気エントロピーの大きさは Sm(T0) = 0.3Rln2 であ
る。転移温度 T0 は磁場の増大とともにわずかに減少し、14 T では 28.2 K である。T0は外部
(b) (a) 
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磁場に対してほとんど変わらないので、この相転移は単純な反強磁性転移ではないと示唆
される。また、T0以下から見積もられた電子比熱係数の値は = 10 mJ/K2mol で、LaOs2Al10
の = 12 mJ/K2mol と比べても小さい。CeOs2Al10 はフェルミエネルギーに擬ギャップが開い
ているため電子比熱係数が小さいと考えられる。また、別の報告で T0 以下の比熱から見積
もられた値は = 14.0 mJ/K2mol だが、T0 以上では = 370 mJ/K2mol と大きい [33]。これは、
転移温度以上では重い電子系を形成していて、相転移により大きく電子状態が変化するこ
とを示唆している。この電子比熱係数の変化がフェルミエネルギーでの状態密度によるも
のだと考えれば、相転移によりフェルミ面の 97 %が失われることになる。 
 
 
 
 
図 1.2.15 CeOs2Al10 の磁場中比熱の温度依存性 [34]。 
 
 
この他に、赤外線測定による光学伝導度の解析からは SDW や CDW の可能性が示唆され
ている [36]。また、磁化率の温度依存性による結晶場解析から結晶場準位は1 ~ 441 K, 2 ~ 
731 K と見積もられている [37]。 
CeOs2Al10 は CeRu2Al10 より若干高い転移温度を持つ。また、磁場に対して転移温度はほ
とんど変化しないことから、単純な反強磁性転移とは考えにくい。 
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1.2.3 CeT2Al10 (T = Fe, Ru, Os)の圧力効果 
 CeT2Al10化合物は、物理的・化学的圧力により、原子間距離を変化させると、物性が系統
的な変化を示す。第１節での説明の通り、圧力により Ce 化合物は Doniach の相図中におい
て JcfDc(F)を増大させるので、量子臨界点近傍の物性を調べることができると考えられる。 
図 1.2.16(a)に I // b の CeRu2Al10 の高圧下電気抵抗率の温度依存性を示す [13]。常圧から
1.75 GPa までの各圧力における電気抵抗率の温度変化が示してある。転移温度 T0 以下の温
度において常圧では金属的であるが、加圧とともに電気抵抗は上昇し半導体的になり、同
時に転移温度 T0 は上昇する。図 1.2.16(b)が示す通り、更に強い圧力を加えると 1.75 GPa で
半導体的であった低温での電気抵抗は、加圧とともに減少し、5 GPa 以上では典型的な金属
の振る舞いになっている。相転移は 2 GPa で最も高い温度を取り、3 ~ 4GPa で消失する。さ
らに、5, 6, 8 GPa と圧力を増大させると、Thのピークは高温側へ移動してなめらかになり、
室温以下では消失し典型的な金属の振る舞いに近づく。この振る舞いは先に述べた
CeFe2Al10の振る舞いと類似し、CeRu2Al10の 4 GPa以上の圧力をかけて金属的に変わる様は、
CeFe2Al10 の常圧から圧力をかけた振る舞いと類似している。また、5 GPa 以上の圧力では、
低温での電子—電子散乱に起因した抵抗成分つまり T2 に比例する。さらに、高温で-lnT に比
例することから、これは重い電子系の状態であると推測される。 
 
 
図 1.2.16 CeRu2Al10の I // b の高圧下電気抵抗率の温度依存性 [13]。 
 
 
図 1.2.17(a)は I // c 軸の CeOs2Al10 の高圧下電気抵抗率の温度依存性である [12]。常圧で
29 K に見られた転移は、加圧とともに 2 GPa で消失し、ピークはブロードになり高温側へ
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移動する。また、低温での電気抵抗の上昇は、金属的な振る舞いになっている。4 GPa のピ
ークはさらに小さくなり 8 GPa では室温以下のピークは完全に消失し、金属的な振る舞いに
なる。この振る舞いは先に述べた CeFe2Al10 や CeRu2Al10 の振る舞いと類似し、常圧から
CeOs2Al10 に圧力をかけてゆく変化は、1.5 GPa 付近から CeRu2Al10に圧力をかけてゆく変化
とよく似ている。また、CeOs2Al10 に圧力をかけて金属に変貌していく様子は、CeFe2Al10 の
それとも似ている。 
図 1.17(b)は I // b 軸の CeFe2Al10 の高圧下電気抵抗率の温度依存性である [13]。常圧で 60 
K付近に見られたブロードなピークは、2 GPaではより高温側に移動して小さくなる。また、
低温での電気抵抗の上昇は消失し、金属的な振る舞いになっている。4, 8 GPa ではピークも
消失し、圧力をかけると単純な金属的な振る舞いになる。CeFe2Al10 は CeRu2Al10 やと
CeOs2Al10 比べて Ce 間距離が最も小さい物質である。CeRu2Al10 や CeOs2Al10 で起こる Ce 間
の 4f 電子の相互作用が原因と考えられる相転移が、最も Ce 間距離の短い CeFe2Al10で起こ
らないことは不思議である。 
 
 
図 1.2.17 CeFe2Al10 と CeOs2Al10の高圧下電気抵抗率の温度依存性 [13]。 
 
  
以上で CeT2Al10 化合物の既知の物性を述べた。CeRu2Al10 は相転移を持ち、電子比
熱係数からこの前後で電子状態が大きく変わると考えられる。この相転移の原因に
様々なモデルが考えられているが、全ての実験結果を満足する解釈がなされていない。
また、圧力下の電気抵抗測定から CeRu2Al10、CeOs2Al10、CeFe2Al10 の Ce 間距離に関
して系統的な変化が見られる。最も Ce 間距離の長い CeRu2Al10 に圧力をかけて Ce 間
距離を縮めていくと、その電気抵抗の振る舞いが CeOs2Al10、CeFe2Al10 と変化する。
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CeOs2Al10 が、CeRu2Al10より Ce 間距離が短く転移温度が高いことは、Ce の持つ局在
4f 電子間の磁気的な相互作用による相転移であることは合致する。しかし、より Ce
間距離が短いCeFe2Al10では相転移が消失するという点では不合理である。なぜなら、
一般的には Ce 間の距離が短いほど相互作用が強く働き、高い転移温度を持つはずだ
からである。この点、CeT2Al10 の遷移金属の入れ替えに対して詳しく調べる必要があ
る。 
 
 
第 3 節 研究目的 
 これまでの研究から、CeRu2Al10 と CeOs2Al10 は異常に高い反強磁性転移温度と、異常な
磁気異方性を持つことが分かっている。これらのことから、反強磁性転移の機構は、単純
な RKKY 相互作用によるものでないと考えられている。また、比熱の温度依存性から求め
られた大きな電子比熱係数の値から、CeT2Al10化合物が重い電子系であると考えられている。
このことは強い電子相関を示しており、Ce の持つ 4f 電子が関係する新しい秩序機構の可能
性が高い。 
 Hall 係数の温度依存性や光スペクトルの測定から、磁気相転移で電子状態が劇的に変わっ
ていることが考えられる。そこで、本研究では磁気秩序下における電子状態に注目し、フ
ェルミ面や有効質量を含む電子状態を実験的に手法により明らかにして、その機構を解明
することを目的にした。 
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第 2 章 実験の原理と方法 
                                       
 
 
 本章では、第 3 章で行う実験の物理的な原理と具体的な測定方法を説明する。まず初
めには第 1 節フラックス法を説明する。物性研究を行う上で可能な限り純良な単結晶を
用いて行うのが重要である。同時に、物質を同定するための粉末 X 線回折と、単結晶
の方位の確認のために背面 Laue 写真について説明する。そして、電気抵抗、磁化率、
ホール効果、比熱などの物性測定の方法を説明する。フェルミ面など電子状態を研究す
るための磁気抵抗、de Haas-van Alphen (dHvA)効果、および Shubnikov-de Haas (SdH)効
果について説明する。本論文では、電子状態に注目しているので、特に原理ではそれら
の物性に関係する内容を説明する。 
 
 
 
第 1 節 単結晶作製（フラックス法） 
 本研究ではフラックス法を用いて単結晶を作製した。フラックス法は目的の物質の母材元
素と、溶媒となる元素を一緒に高温で溶かして混ぜる。そして、ゆっくりと温度を下げて溶
媒中で飽和状態になった目的の物質を結晶として析出する方法である。この溶媒をフラック
スという。本研究では RT2Al10 を作製するためのフラックスとしてアルミニウムを用いた。こ
のように、目的の物質に含まれる元素とフラックス元素が同じ場合を自己フラックス法とい
う。フラックスとして使う元素には必要な条件があり、以下でそれらを列挙する。 
 
(1) 融点が低い。 
(2) 目的の結晶に対して高い溶解度を持ち、温度に対して適度な溶解度の変化を示す。 
 (3) 析出する結晶が一致融点であり、他の結晶が析出しない。 
 (4) 蒸発が少ない 
 (5) 粘度が高くない。 
 (6) るつぼや石英管などの入れものと反応せず、濡れ性が低い。 
 (7) 結晶を汚染しない。 
 (8) 材料元素に対して比重が大きすぎず小さすぎなく、高温で混ざりやすい。 
 (9) 目的の結晶と溶媒を、遠心分離や酸などで分離できる。 
 (10) 自体に有害でなく、扱いやすい。 
 
 フラックス法では母材を 1000 ℃以上で溶かすため、その高温で耐える容器が必要である。
本研究では石英管を用いた。母材との直接の接触を避けるため、2020 ℃の融点を持つ酸化ア
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ルミニウム Al2O3（純度 99.9 %、型式 PSA-999、形状 PT-2）のるつぼの中に母材を入れ、そ
れらを石英管に入れた。母材の酸化を防ぐため、ガスバーナーを使って石英管を加工して真
空中に封入した。これを電気炉に入れて高温を保ちながら十分に溶かした後、ゆっくりと冷
やして結晶を育成した。 
 できあがった結晶はアルミフラックスの中に埋もれているため、それらを分離する必要が
ある。まず、遠心分離により試料をアルミから分離した。できあがった試料を石英管から取
りだして、それを別の石英管でもう一度真空封入する。この時、石英管にくぼみを作り、そ
こに石英綿をつめて置く。電気炉を用いて 700 ℃まで温めてアルミフラックスを溶かして液
体にする。この温度で試料は固体のままである。その状態で石英管ごと遠心分離機にかける。
すると液体状のアルミフラックスは綿を通り抜け、固体のままの試料は綿に引っかかり分離
される。この時点では試料にアルミフラックスが大量に付着しているので、水酸化ナトリウ
ムにつけて Al を溶かして試料から完全に分離した。 
 
 
図 2.1.1 テトラアーク炉。 
 
 
また、本研究の試料の一部ではテトラアーク炉（図 2.1.1）を使い、あらかじめ材料となる
元素を高温で溶かして混ぜた後にフラックス法を行った。テトラアーク炉は、4 本の電極か
ら母材にアーク放電を飛ばして高温に熱することができる。電極の位置、電圧をうまく調整
することで一定の高温に保てる。アーク炉で溶かした試料を通常のフラックス法と同様に、
フラックスと一緒にアルミナるつぼに入れて、石英管で真空封入して電気炉中で合成した。 
物質の同定は、粉末 X 線回折を用いて行った。また、単結晶試料の結晶方位を、イメージ
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ングプレートを用いた背面 Laue 法により決定した。 
 
 
第 2 節  磁化・磁化率 
 本節では磁化・磁化率の測定方法を説明する。磁化率の温度依存性からは磁気秩序状態や
磁気異方性、有効磁気モーメントの大きさ、結晶場などの情報を得られる。磁化の磁場依存
性からは、メタ磁性などの異常が分かる。 
 
原理 
 一般に、電子はスピン運動と軌道運動を行って磁気モーメントを生じる。4f 電子系では、
Hunt の規則に従って全角運動量量子数 S と前軌道角運動量量子数 L から決められた全角運動
量量子数 J が良い量指数となり磁気モーメントの大きさを決める。この磁気モーメントの大
きさは 
 
 = - gJBJ 
 
で表される。gJは Landè の因子で、希土類元素の種類で決められ 
 
 
 
である。希土類化合物では 4f 電子が局在する時に強い磁性を示す。他の電子はバンドを作り
一重項を形成するため、フェルミエネルギー近傍の電子しか磁性を持たず Pauli 常磁性と
Landau 反磁性しか示さない。原子核は小さな Larmor 反磁性を示す。以上から、局在する 4f
電子が希土類の磁化を主として担う。結晶中において、単位体積当たりの磁気モーメントの
強さを磁化という。磁化率 (emu/mol)外部磁場 H (Oe)と磁化 M を使って 
 
 
 
で表される。高温における金属の磁化率は Curie - Weiss の法則で 
 
 
 
に従う。特に、の場合を Curie 則という。の時は磁性電子間の相互作用は強磁性的
であり、Curie 温度 Tcで表す。 < 0 の時は磁性電子間の相互作用は反強磁性的で、Pauli
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常磁性温度 p で表す。また、有効磁気モーメントはeff = g  (emu)であ
る。 
 
測定方法 
 磁化・磁化率の測定には太田研究室所有のカンタムデザイン社製磁気特性測定装置 (MPMS: 
magnetic property measurement system)を用いて行った。超伝導マグネットで外部磁場を印加し、
超伝導量子干渉素子(SQUID: superconducting quantum interference device)磁束計を用いて物質の
磁化を検出する装置である。測定原理は基本的には引き抜き法である。 
 
 
第 3 節  電気抵抗 
 本節から電子の輸送現象を説明する。電気抵抗の温度依存性から、物質が相転移を持つか、
金属か半導体か、重い電子系の物質化などの性質が分かる。また、金属の残留抵抗比から試
料の純良度が分かり、他の物性測定を行う際の指標となる。純度の高い単結晶ほど信頼ある
測定を行え、詳細な情報を得ることができる。 
 
原理 
 電気抵抗は、伝導電子が様々な機構で散乱されることにより発生する。金属の電気抵抗率
は、Matthiessen の法則より独立な散乱機構から生じる電気抵抗率の和で考えることができ 
 
phe-emag 
 
となる。は残留抵抗で不純物や格子欠陥による散乱である。温度に依存せず一定の値を取
るためにおいても電気抵抗に現れる。ph はフォノンによる散乱で、電気抵抗率は
Gruneisen の公式に従い 
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で与えられる。Dは Debye 温度である。この電気抵抗の寄与により、典型的な金属は十分高
温では 1 次関数的に変化する。e-e は伝導電子同士の散乱による抵抗でありe-e ~ AT2に比例
する。この寄与は低温において顕著に表れ、の項から A 因子を見積もることができる。mag
は局在モーメントによる伝導電子の散乱である。磁性体は高温で磁気モーメントが熱的に揺
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らぐため散乱が大きいが、磁気秩序を起こす低温においてはこの散乱は減る。 
金属は T = 0 K での残留抵抗0 に対して、常温の電気抵抗RT が何倍かを表す残留抵抗比
(RRR: residual resistivity ratio) RT/0 が純度の指標として使われる。目安として RRR > 10 の金
属試料は純良で、磁気量子振動効果の観測を期待できる。 
 半導体の電気抵抗は~ exp(g/2kBT)に比例する。gはエネルギーギャップの大きさである。
半導体は低温で動ける電子をほとんど持たない。高温では電子が励起されてキャリアの数が
増えるので電気抵抗は下がる。これらの電気抵抗は一般的な半導体では非常に大きいので、
金属で考えた散乱機構は通常無視できる。 
 
測定方法 
 本研究では四端子法を使って測定した。銅線の電流端子はインジウムハンダで、金線の電
圧端子はスポット溶接で試料に付けている。本研究では 3Heクライオスタットを用いて~ 0.4 K
の温度以上で測定した。試料の両端に温度差があると熱起電力が生じる。また、測定系の浮
遊電圧も測定されるので、それらを打ち消すため、電流を反転させて電圧を測定し、その 2
回分の絶対値の平均電圧を求めることで熱起電力等を相殺した正確な電圧を測っている。電
気抵抗率を求めるときは、放電加工機を用いて、試料を直方体型に加工して断面積と電圧端
子間距離を測った。 
 
 
第 4 節  Hall 効果 
 物質中には伝導を担うマイナスの電荷を持った電子と、プラスの電荷を持った正孔が存在
する。Hall 効果を測定して Hall 係数の温度依存性からは、キャリアの種類とキャリア密度が
分かる。また、異常 Hall 効果による磁気的な性質が分かる。 
 
原理 
 図 2.4.1 のように電流に垂直に磁場をかけると、電子と正孔は Lorentz 力を受けて軌道が曲
げられる。キャリアが試料中を偏って流れることで、試料の両端に電位差が生じる。これを
正常 Hall 効果とよぶ。物質の伝導を担うキャリアの種類が電子か正孔かによって、発生する
電圧の符号が異なる。結晶中のキャリアの運動方程式は SI 単位系で 
 
 

vm
BvEq
dt
vd
m


  
 
となる。q はキャリアの電荷で、電子では q = -e、正孔では q = e である。定常状態での y 成
分を考えると 
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となる。ここでキャリアが完全に偏り y 方向に電流が流れていない状態では 
 
 
 
となる。両辺にキャリア密度 n をかけて、電流密度 jx = nqvxより 
 
 
 
が導出され、電流と磁場に比例する Hall 電圧が発生する。物質に特有の値 
 
 (m3/C) 
 
を Hall 係数という。CGS 単位系では 
 (cm3/C) 
である。また 
 
 (m) 
 
を Hall 抵抗率という。Hall 係数はキャリアの種類が電子ならば負で、正孔ならば正である。
キャリア密度に反比例するので、キャリア密度が大きい金属ほど Hall 係数が小さくなる。目
安としてキャリア密度 n > 1022 cm-3 程度なら金属で、n < 1017 cm-3 程度で半導体、その中間は
半金属である。 
 
 
図 2.4.1 Hall 効果の発生原理。 
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 以上の場合は、キャリアが電子か正孔の 1 種類のみの場合を考えたが RT2Al10 は補償的で同
数の電子と正孔の 2 種類のキャリアを持つ。この場合、Hall 係数は、電子のキャリア neと易
動度eと、正孔のキャリア nhと易動度hを用いて 
 
 
 
と表される。 
 磁性体の場合、正常 Hall 効果に加えて異常 Hall 効果が発生する。局在電子と結晶中を動き
回る遍歴電子がスピン軌道相互作用を起こし、伝導電子が非対称に散乱されると磁化に比例
した Hall 電場が生じる。異常 Hall 効果にはスキュー散乱とサイドジャンプによる 2 つの機
構がある。それぞれ電気抵抗の磁気成分に比例するスキュー散乱M と、二乗に比例するサ
イドジャンプM2の足し算で異常 Hall 抵抗率は決まる。 
 
 
 
正常 Hall 係数を R0、異常 Hall 係数を RS とすると、磁性体の Hall 抵抗率は 
 
H = R0B + SM 
 
である。磁場に比例した正常 Hall 効果と、物質の磁化に関係する異常 Hall 効果が Hall 電場に
寄与する。 
 
測定方法 
 測定は常伝導電磁石を用いて 1 T の磁場下で、4He クライオスタットを使い 1.5 K までの温
度領域で測定した。測定端子は金線で、電流方向に垂直に試料に直接付けた。Hall 電圧測定
は、熱起電力による電圧を打ち消すために電気抵抗測定と同じ方法で電流反転した。また、
Hall 電圧端子間の電流方向のずれによる電圧を打ち消すために、磁場も反転しながら測定し
た。磁場は+1 T と-1 T を交互に斑点させながら、それぞれの磁場で電流を反転して電圧の平
均を取っている。+1 T と-1 T で測定した電圧の平均、次に-1 T と+1 T の平均というふうに測
定して、ホール端子間のずれを打ち消している。更に、Nernst 効果による Hall 起電力を考慮
しなければならない。Nernst 効果とは、熱起電力によるキャリアの移動が、磁場下で Lorentz
力を受けて曲げられる現象である。これによる起電力は、電流反転で打ち消される。熱磁気
横効果ともよばれる Righi-Leduc 効果は、熱流と磁場に対して垂直に温度勾配が生じる現象で、
これによる誤差も電流反転で打ち消される。この他、Ettinghausen 果により、電流と磁場に垂
直な方向に温度勾配が生じる。これは電流反転をするとその符号が変わるので、打ち消すこ
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とができない。しかし、通常この効果による誤差は小さいので、無視している。 
温度平均を取るために、以上で出した磁場反転の平均値を 2 つ取り、それらを平均しなけ
ればならない。つまり、最終的には（+1 T、-1 T×2、+1 T）というふうに、のべ 4 回分の平均
を取っている。これにさらに各磁場での電流反転を考えているので、合計 8 回分のデータを
集め 1 つの Hall 電圧のデータとした。 
 試料のホール係数は 
 
 
 
で与えられる。t は磁場方向の試料の厚さである。この厚さ t が小さいほど検出する Hall 電圧
が大きくなり、高い精度で測定できる。試料の幅は大きいほど試料の断面積が大きくなり、
Joule 熱発生が少なく熱起電力による誤差が小さくなる。また、電流は大きいほど Hall 電圧が
大きく誤差が少ないが、電流を流しすぎると Joule 熱により自己加熱され、正確な測定が出来
なくなる。 
 
 
第 5 節  磁気抵抗 
 本項では、磁場中での電気抵抗測定の方法を説明する。電気抵抗の磁場依存性からは、電子
と正孔のキャリアが同数の補償金属であるかどうかが分かる。また、試料を回転させて角度依
存性を測ることで、フェルミ面にオープン軌道が存在するか分かる。磁気抵抗を測定すること
で、電子状態に関わる情報を得ることができる。 
 
原理 
 試料に流した電流に対して磁場を平行にかけた場合を縦磁気抵抗、垂直にかけた場合を横
磁気抵抗という。外部磁場の増加に対して電気抵抗が増える場合を正、減少する場合を負の
磁気抵抗と呼ぶ。これらの物性には、伝導電子が Lorentz 効果により曲げられるフェルミ面
の効果と、局在モーメントによる散乱等の磁気的な機構が関与する。 
 最初に、Lorentz 効果による磁気抵抗への寄与を考える。まず、補賞型金属の横磁気抵抗
を考える。外部磁場により電子が Lorentz 力を受けて曲げられると、キャリアが試料の片方
に偏る。しかしながら、電子と正孔は同数個なのでお互い打ち消し合って Hall 電圧は生じな
い。その結果、電気抵抗が磁場とともに増大する。この時、閉じたフェルミ面を持つ物質の
磁気抵抗の上昇率 
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の磁場依存性は、実験的にほとんどの場合で H n (2 > n > 1)に比例して増大することが分かっ
ている。一方、磁場と電流方向に垂直にフェルミ面が開いている時、開いた方向へは状態が
満たされて運動量が変化できないので電気抵抗は飽和する傾向を示す。 
 次に、縦磁気抵抗を考える。外部磁場と電流方向が同じなので、横磁気抵抗のようなLorentz
力による顕著な電気抵抗の増大はない。しかし、電子は電流方向以外にもあらゆる方向へ運
動している。したがって、フェルミ面で描かれる運動量の分布を考慮する必要がある。フェ
ルミ面が自由電子的な場合には、Lorentz 力を受けて、磁場に対してスムーズに曲げられるた
めに磁気抵抗はゼロとなる。しかし、複雑なフェルミ面になると、伝導電子はフェルミ面上
の運動量の制限を受けて散乱されるために正の磁気抵抗が生じる。以上が、Lorentz 力によ
る効果である。 
 磁性体の場合は、局在スピンによる電子散乱が加えられる。磁場下では局在磁気モーメン
トが一定の方向を向き伝導電子の散乱が抑えられるので、負の磁気抵抗効果を示す。外部磁
場の増大に伴う Lorentz 力による電気抵抗増大と、磁気モーメントによる電気抵抗の減少の
競合で磁気抵抗の磁場依存性が決まる。また、これらの測定はフェルミ面が明瞭になり、フ
ォノンによる電子散乱が少なくなる低温で行う必要がある。その条件として強磁場条件c 
>> 1 を満たす必要がある。純良な試料であれば B ~ 1 T で十分強磁場条件に入る。 
 
測定方法 
 測定には、直流電流を用いた四端子法を用いていた。外部磁場には、9 T 無冷媒超伝導マグ
ネットまたは低温物性研究室と共同で運用しているOxford社製17 T超伝導マグネットを使っ
た。17 T の高磁場・低温で測定するために示す 3He クライオスタットを作製した。この測定
では試料回転機構を使い、磁気抵抗の角度依存性を測定できるようにしている。これを超伝
導マグネット中の VTI (variable temperature insert) 層に組み込んで測定を行っている。VTI は
4He を溜めて減圧し、T = 1.3 K まで冷やせる。その層中に、作製したプローブを入れて、3He
を液化して減圧することで T = 0.4 K まで冷やせる仕組みになっている。 
 
 
第 6 節  de Haas-van Alphen 効果と Shubnikov-de Haas 効果 
本節では電子状態の実験手段として磁気量子振動現象である de Haas-van Alphen (dHvA)効
果と Shubnikov-de Haas (SdH)効果を説明する。本研究では dHvA 効果を測定するために装置を
製作した。製作は、2010 年度修士卒の田中修平氏により開始され、3He クライオスタットの
工作が行われた。筆者はそれを引き継ぎ、そのプローブの配線や内側プローブの製作および
プログラム構築を行った。 
dHvA 効果測定とは、金属の磁化が磁場の逆数に対して周期的に振動する現象である。その
振動を解析するとフェルミ面の形状とサイクロトロン有効質量を決定できる。角度分解光電
子分光などのフェルミ面を調べる手法に比べて、より定量的にフェルミ面の大きさを調べら
れることが dHvA 効果測定の長所である。この実験には純良単結晶試料と、高磁場、低温環
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境が必要となる。 
 
原理 
 外部磁場のない金属中では、フェルミエネルギー以下に~ 1023 個の数のエネルギー準位が準
連続的に分布している。ここに外部磁場をかけると、伝導電子は Lorentz 力によって軌道を曲
げられてサイクロトロン運動を行う。この運動が散乱を受けずに閉じた軌道を描くと、波動
関数の境界条件によりエネルギー準位が量子化される。こうしてできたエネルギー準位を
Landau 準位という。例えば銅は、dHvA 効果測定の磁場中で数万個の Landau 準位を持つ。 
図 2.6.1 に磁場中での Landau 準位とフェルミ面の模式図を示す。紙面内に a*b*方向、紙面
に垂直に c*方向を取る。その中に太線で電子で埋められた球状のフェルミ面が示してある。
磁場がかかっていない状態では、フェルミ面より内側は準連続的なエネルギー準位で満たさ
れている。今、H // c*に一定の磁場をかけると、Landau 準位に量子化され、磁場方向に平行
ないくつかの円筒状のエネルギー準位ができる。それらを n = 1, 2, 3 の電子で埋められたエネ
ルギー準位が示す。サイクロトロン運動を起源としてできあがるこれらの円筒を Landau チュ
ーブと言う。n = 4 のエネルギー準位は、フェルミ面より外側にあるので電子は埋まっておら
ず空である。 
 
 
図 2.6.1 波数空間における Landau 準位。 
 
 
次に、外部磁場を変化させた時の状態を考える。図 2.6.2 に磁場中での Landau 準位のエネ
ルギーの変化を模式図として示す。縦軸は伝導電子のエネルギーで、(a)ではゼロ磁場でのエ
ネルギー状態を表し、横軸の磁場増大に対して(b), (c), (d)と変化する様子を示す。(a)ではバン
ドは準連続的なエネルギー準位を示し、フェルミエネルギーEF 以下の準位は電子で埋められ
ており、それ以上の準位は空である。(b)で磁場 H をかけると、Landau 準位に量子化される。
この時、エネルギー準位の差は、 
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で表される。cは電子のサイクロトロン運動に対する振動数、mc*はその有効質量である。点
線は、H = 0 でのエネルギー準位が量子化される様子を示す。今、N 番目以下の準位は電子で
満たされ、それ以上の準位は EF を超えるため空である。ここへさらに強い磁場をかけると、
Landau 準位の間隔は磁場に比例して広くなる。その結果、Landau 準位は高エネルギー側へ移
動する。今、N 番目の Landau 準位は EFを越えようとしている。EFを超えた電子は存在でき
ないので、N 番目の準位は点線が示すように EFより下の準位を占める電子の分のみ満たされ
ている。EF を超えた電子は低いエネルギー準位へと再配列される。更に強い磁場をかけると
(d)の状態になり、N 番目の準位は完全に超えており、空の準位をなっている。(b)で N 番目の
準位を完全に満たしていた電子は、全て N-1 番目以下の準位へと再配列される。この１連の
過程で伝導電子系全体の自由エネルギーは変化して、１周して元に戻る。(b), (d)の最上のエ
ネルギー準位が全部詰まっている状態では自由エネルギーは最小、(c)のエネルギー準位がち
ょうど半分埋まっている状態で最高となる。更に磁場を強くすると、今度は H に比例して更
に広がったエネルギー準位において N-1 番目の準位で、同じことが再び繰り返されて系の自
由エネルギーが変化する。従って、自由エネルギーは磁場の逆数に対して周期的に振動する。 
 
 
図 2.6.2 磁気量子振動効果における Landau 準位の変化。 
 
 
自由エネルギーの振動は電気抵抗や磁化、比熱、Hall 効果、熱電能、超音波などあらゆる
物性に表われる。電子状態の研究に利用されるのは、高精度に検出を行える電気抵抗、磁化、
超音波と、電磁波の入射に対する応答を測定する実験である。それぞれを SdH 効果、dHvA
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効果、音響 de Haas 効果、サイクロトロン共鳴という。 
磁場方向に垂直な面内でフェルミ面が再配列される。しかし、極値断面以外では、フェル
ミエネルギーに到達する電子と再配列される電子の数がほとんど同じになり自由エネルギー
の変化がほとんどない。観測されるのは電子の再配列が大規模に行われるフェルミ面の極値
断面である。図 2.6.3 は磁場に垂直なフェルミ面の極値断面を示す。(a1)は球状で、(b1)はひ
ょうたん型である。これらの dHvA 振動はそれぞれ、(a2), (b2)のようになる。(2)は 1/H に対
して周期的な振動が見られる。一方、(b2)は 2 つの大きさのフェルミ断面を持ち、それぞれに
比例した周波数の 2 種類が見られる。それらを高速フーリエ変換(FFT: Fast Fourier Transform)
して振動数を求めたものが(a3), (b3)である。(a3)では 1 つのピークが、(b3)ではそれぞれの
dHvA 振動数に対応する 2 つのピークが見られる。 
 
 
 
 
1/H
(a2)
     
1/H
(b2)
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図 2.6.3 (a1)球状と(b1)ひょうたん型のフェルミ面の極値断面と、その(a2), (b2)dHvA 振動
と(a3), (b3)FFT スペクトル。 
 
 
 
 次に、dHvA 効果の角度依存性を考える。図 2.6.4 に直行系 3 次元波数空間 a = a*, b = b*, c = 
c*での様々な形をしたフェルミ面と、その dHvA 振動の実空間での角度依存性を示す。dHvA
振動はフェルミ面の極値断面積に比例する。そこで、(a)は角度依存性を持たず一定で、球状
のフェルミ面を示す。(b)は H // b 方向に磁場をかけた時に振動数が小さくなっている。これ
は b 軸方向へ伸びたラグビーボール状のフェルミ面を示す。(c)は H // c 方向で極小の角度依存
性が見える。これは c 方向へ伸びた円筒状のフェルミ面を示す。複雑なフェルミ面を dHvA
実験のみで一意的に決定することは難しい。 
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図 2.6.4 フェルミ面とその振動数の角度依存性。 
 
 
ここからは、磁気量子振動効果に現れる自由エネルギーを考える。磁場 H 中での伝導電子
系の自由エネルギーU は Lifshitz-Kosevich の公式により 
 
 
 
で与えられる [38]。ここで A: 曲率因子、RT: 温度による減衰因子、RD: Dingle 因子、TD: Dingle
温度、RS: スピン因子、F: dHvA 振動数、: Bhor 磁子質量の因子の積である。これらは物理
定数、磁場に垂直なフェルミ面の極値断面積 SF、波数空間での磁場方向 kz、サイクロトロン
有効質量 mc*、伝導電子の緩和時間を使って次のように定義される。 
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磁化は自由エネルギーU を磁場 H で偏微分して求められ 
 
 
 
が導かれる。これが dHvA 効果で現れる磁化の振動である。以下ではこの式中に含まれる要
素を説明する。 
 式の sin 以下の部分は、dHvA の本質である伝導電子系の自由エネルギーの変化に伴う磁場
の逆数に対する周期的な振動を表している。dHvA 振動数 F はフェルミ面の極値断面積に比
例しているため、F を測定することでフェルミ面を求めることができる。p = 1 が dHvA 振動
の基本波である。p > 1 は高調波であり、基本波に対して振動数が p 倍になっているように見
える。高調波は基本波に比べて観測されにくく、実験は基本波のみを使って解析している。 
温度による減衰因子 RTは、高温でフェルミ面のぼやけが大きいほど、自由エネルギーの再
配列がならされてしまい、振動として現れにくいことを表す。これは、サイクロトロン有効
質量 mc*が大きいほど顕著で、重い電子系の物質では一般に数 10 mK 以下の極低温でしか振
動を観測できない。dHvA 振幅の温度依存性から電子のサイクロトロン有効質量が求まる。式
(2.6.1)を変形し 
 
 
 
が導かれる。決めた磁場領域に対して温度を変えながら dHvA 効果の振幅を測定する。左辺
を縦軸に、右辺の温度 T を横軸にとったものがマスプロットである。その方向きが、直線に
なることからサイクロトロン有効質量 mc*を求める。実験で求められるサイクロトロン有効質
量は、フォノンとの相互作用による質量促進効果が加わるためバンド計算で見積もられた質
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量 mb より通常大きくなる。 
スピン因子 RSは、磁場下での Zeeman 効果によりアップスピンとダウンスピンに分裂した
フェルミ面からの dHvA 効果に関係している。 
Dingle 因子 RD は結晶中の不純物や格子欠陥に関係する。これらによって電子は散乱される
ため、緩和時間は小さくなる。この時 Heisenberg の不確定性原理･t ~ h により、取りう
るエネルギーの幅は広がり、Landau 準位はぼけて dHvA 振動は見えにくくなる。これを有限
温度 T による磁化の減衰と同様に、Dingle 温度 TDを使って表す。強い磁場により、電子の軌
道が小さくなりサイクロトロン運動を行いやすくなる。そこで dHvA振幅の磁場依存性から、
電子の緩和時間と Dingle 温度 TDを求めることができる。磁化の振幅項と式(2.6.1)(2.6.2)を使
って 
 
 
 
が導かれる。左辺を縦軸に、右辺の 1/H を横軸に取ったものが Dingle プロットである。これ
を求めるためには、dHvA 効果を磁場の逆数ごとに定間隔に分けて、その間での振幅 A を取
る。サイクロトロン有効質量を知っておく必要がある。Dingle 温度は緩和時間に反比例し、
小さいことは散乱の少ない純良な試料を意味する。 
曲率因子 A は、磁場に平行なフェルミ面の曲率の大きさを示す。フェルミ面の曲率が大き
い部分では、フェルミ面を横切る Landau チューブに対して接する電子数が少なくなる。その
結果、磁場変化に対して一度に再配列される電子の数が少なくなるので dHvA 振動が小さく
なる。 
以上を踏まえると、dHvA 効果の観測には純良な単結晶試料と、高磁場・低温環境が必要と
なる。dHvA 振動は、磁場方向に垂直な複数の極値断面積に応じてこれらが複数検出される。
dHvA 振動数からフェルミ面の極値断面積が求まるので、その角度依存性を測定することでフ
ェルミ面の形状を予想できる。バンド計算と比較することで、正確にフェルミ面を観測でき
る。 
 
測定方法 
ここでは磁場変調法の原理について述べる。試料に加える外場 H の他に、約 0.01 T の弱い
変調磁場 h を加えると、その磁場に応答する磁化は第一種 Bessel 関数 J(x)を用いて 
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で表される。A は原理と同じ振幅項である。実際に検出する電圧は、c(dM/dt)で表される。図
2.6.5 に第一種 Bessel 関数 J(x)をそれぞれの = 0, 1, 2, 3 について表す。横軸は、H について
取ってあり、測定で用いる値 h ~ 0.01 T と、典型的な金属のフェルミ断面積の振動数 F = 1000 
T を使って x を求めている。この磁場領域に依存して振動する。大きな振動を観測するため
に、通常は 2 次の Bessel 関数の x = 3.05 付近の磁場範囲を用いている。1 次の Bessel 関数は
ノイズが大きいためで、3 次以降は振動が小さくなるためである。Bessel 関数により、磁場が
大きくなれば必ず dHvA 振動が見えやすくなるということはなく、磁場領域によっては Bessel
関数が小さくなり、見えなくなる。特に、低磁場領域ではこの効果が大きく効くため、振動
数が小さいフェルミ面はこの方法では見えにくくなる。強磁場条件を満たすためには出来る
だけ H を大きくする必要があるが、x の式が示すように、同じ振動数 F の周波数を観測する
ためには h が大きくなければならない。しかし h は最大 0.01 T の限度があり、その範囲で測
定を行わなければいけないので、小さな振動数 F を観測するためには H を下げる必要がある。
したがって、磁場変調法ではこの Bessel 関数がかかってくるために、小さなフェルミ面の観
測が困難になる。 
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図 2.6.5 各の第 1 種 Bessel 関数 J(x)の磁場依存性。 
 
 
次に、変調磁場法で中核となる検出器としてロックインアンプを説明する。一定の周波数
を持つ交流電流や磁場などを用いて、同じ周波数で反応する試料の応答のみを検出できる装
置である。dHvA 効果測定では、変調磁場を試料に与えて、それと同じ振動数で振動する試料
の磁化による誘導起電力を検出している。こうすることで、試料の磁化による誘導起電力以
外のノイズを除去する正確な測定ができる。図 2.16 がロックインアンプのシステム図である。
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発信器から交流信号と、それと同じ振動数を持つリファレンス信号が出される。交流信号に
従った外部磁場をかけられた試料の磁化は振動し、ピックアップコイルにより応答信号の電
圧が検知され位相検波器(PSD: phase sensitive detector)を使って検出し、ローパスフィルタを使
ってその信号に含まれるリファレンス信号と同じ振動数のシグナルだけを取り出す。最後に
A/D 変換器で、アナログ信号をデジタル信号にして PC に出力している。 
 
 
図 2.6.6 ロックインアンプの概略図。 
 
 
 図 2.6.7 はロックインアンプで使われる信号をそれぞれ表している。最初に、時間 t に対し
て周期と電圧 Vsigを決めて交流信号を出力し、試料に変調磁場をかけると 
 
Vsigsin(t + sig) 
 
と表される。その変調磁場に対して誘導起電力として応答する dHvA 信号は、 
 
VLsin(t + ref) 
 
と表される。これの時間平均を取って、出力 Vpsdを求める。VR と VS の積を取り 
 
Vpsd = Vsigsin(t - sig)×VLsin(t - ref) 
= 1/2VsigVLcos(sig -ref) 
~ Vsigcos ≡ X 
 
が求まる。ここでsig -refとおいた。また、応答信号として検出した信号の度位相をず
らして VLsin(t - ref + /2)から、

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Vpsd2 = = 1/2VsigVLsin(sig -ref) 
~ Vsigsin ≡ Y 
 
が求まる。ここから、dHvA 信号の振幅 VL(X2 + Y2)1/2 ≡ R と入力信号と応答信号の位相の
ずれ = tan-1(Y/X)が求まる。本測定では時間ごとの平均を取る時定数は 1, 3 秒で測定した。
直接信号として検出している X の値を使ってを 1, 3 秒の間隔で時間平均を行って、1 点をプ
ロットしながら、数時間程度をかけて 0 - 17 T の磁場範囲の信号を測定した。また、モジュ
レーションコイルは家庭用電源の周波数 f = 60 Hz に干渉しないように f = 200 Hz を使った。
希釈冷凍機を使った測定では、発熱するため低周波 f = 11 Hz を使った。また、h ~ 0.01 T の
振幅を用いている。 
 
t
sig
ref
変調磁場
dHvA信号
出力 (Vpsd) 0
0
0
 
図 2.6.7 変調磁場法の信号。 
 
 図 2.6.8 に変調磁場法での装置のシステムの概略を示す。クライオスタットは、外側から番
号順に①超伝導マグネット、②モジュレーションコイル、③補償コイル、④ピックアップコ
イル、⑤試料、⑥抵抗温度計を配置した。①超伝導マグネットで試料に基本となる大きな磁
場をかけ、変調磁場に比べて静磁場的にゆっくりと磁場を変化させた。②モジュレーション
コイルを使って、試料に変調磁場をかけた。③ピックアップコイルで試料の磁化を誘導起電
力として検出した。直径 0.05 mm の銅線を使い、巻き数は 3000 程度であるが、これを巻くほ
ど検出磁化が大きく誤差が小さくなる。④補償コイルは、ピックアップコイルの外側に同じ
線を使って巻き、試料がないときの誘導起電力がゼロになるように逆向きに巻きコイル自体
の誘導起電力を取り除いた。図 2.6.9 にピックアップコイルと補償コイルを示す。外形は直径
が 7 mm で、長さは 5 mm である。中径は直径 2 mm の円筒状のスペースがある。⑤試料はそ
の内側に配置した。⑥抵抗温度計（RuO2, 4.7k）は試料のすぐ近くに配置して、正確な温度
を測定した。 
 ロックインアンプの出力を増大させるパワーアンプを用いた。また、交流信号による反射
を抑えるため、マッチングトランスを間に入れた。同時にモジュレーションコイルの電圧を
デジボルでモニターした。ピックアップコイルからの信号は、プリアンプを介して信号を増
大させて、ロックインアンプへと送った。磁場制御をパソコンから電源を介して行った。 
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図 2.6.8 変調磁場法を使った dHvA 効果の測定システムの概略図。 
1．超伝導マグネット、2．モジュレーションコイル、3．補償コイル、 
4．ピックアップコイル、5．試料、6．抵抗温度計。 
 
 
図 2.6.9 ピックアップコイルと補償コイル。 
 
 
以下では SdH 効果について説明する [39]。SdH 効果と dHvA 効果はどちらも磁気量子振動
効果によるエネルギーの変化を捉えている。それを電気抵抗により観測するか、磁化により
観測するかの違いである。SdH 効果では EFでの状態密度が振動することにより、電気抵抗が
振動すると言ってもよい。dHvA 効果測定と同様に、低温・高磁場・純良単結晶試料が必要で
ある。 
 測定には、磁気抵抗で作製したプローブを用いた。超伝導マグネットで H = 17 T の高磁場、
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3HeクライオスタットでT = 0.4 Kの低温を実現した。電気抵抗は四端子法を用いて測定した。
図 2.6.10 に実際に使った試料とその四端子法の写真を載せる。 
 
 
図 2.6.10 四端子法を使った電気抵抗測定。図の金線は電圧端子を、銅線は電流端子をそれ
ぞれ表す。 
 
 図 2.6.11 に変調磁場法での装置のシステムの概略を示す。クライオスタットの超伝導マグ
ネット中に試料を配置し、四端子法で電流端子により変調電流を流して、応答する電圧を測
定している。原理は dHvA 効果と同じであるが、測定システムはより簡単で、主にロックイ
ンアンプのみを使って試料に直接電流を流して行っている。 
 
 
図 2.6.11 SdH 効果の測定システムの概略図。 
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第 3 章 実験結果と議論 
                                       
 
 
 本章では本研究で行った実験結果とその考察を行う。第 1 節では単結晶試料の作製方
法を説明する。第 2節以降でそれら試料を使った物性測定の結果をRRu2Al10、ROs2Al10、
RFe2Al10 の順に示して考察を進める。 
 
 
 
第 1 節  RT2Al10化合物の単結晶作製 
 
3.1.1 単結晶育成 
 本研究では、合計 9 種類の RT2Al10 (R = La, Ce, Pr、T = Fe, Ru, Os)化合物の単結晶を作
製した。最初に、CeRu2Al10 の単結晶作製方法を説明する。参考文献 [40]を参考にして
アルミ自己フラックス法を採用した。母材元素の Ce (3N: 純度 99.9 %以上)はインゴッ
トから適量を切り出し、約 10 %に水で薄めた硝酸で表面処理し希土類の表面にできた
酸化物を取り除いた。Ru (4N)は粉末、Al (5N)は 1個 1 g程度のブロックを適量用いた。
それらを、R : Ru : Al = 1 : 2 : 100 の比率でアルミナるつぼに入れて石英管で真空封入
後、マッフル炉を用いてフラックス法により単結晶育成を行った。これは文献と同じ方
法であるが、CeRu2Al10の結晶はできなかった。また、石英管中で激しく母材元素が反
応した形跡があったので、あらかじめアーク炉を用いて、Ce : Ru : Al = 1 : 2 : 10 の組
成であらかじめ CeRu2Al10を作製し、そこへ不足分のアルミフラックスを適量加えてフ
ラックス法で育成を行ったところ、単結晶を作製することができた。表 3.1.1 に
CeRu2Al10の大型単結晶ができた時の材料元素の純度と形状、最終的に使用したモル比
と仕込み量を示す。石英管に真空封入する際にガスバーナーから希土類や遷移金属を遠
ざけて酸化を防ぐため、下から La、Ru、Al の順に入れた。フラックスの量は、論文や
学会等で入手した情報を参考に試行錯誤を積み重ねて決定した。 
 
表 3.1.1  CeRu2Al10 の素材元素の条件 
元素 純度 (%) 形状 モル比 仕込み量 (g) 
Ce 99.9 インゴット 1   
Ru 99.99 粉末 2   
Al 99.999 ブロック 10   
CeRu2Al10   ボタン 1 4.4128  
Al-flux 99.999 ブロック 50 9.8097  
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最初に、1000 ℃まで温めてそのまま 2 時間保ち、高温で母材元素を十分に熱しして
反応させた後に、1 ℃/hour のペースで 650 ℃までを 350 時間かけてゆっくり冷やし
て結晶を育成した。その後、電気炉内で自然冷却した。図 3.1.1 にその温度シーケンス
を示す。 
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図 3.1.1  CeRu2Al10 の電気炉を使ったフラックス法の温度シーケンス。 
 
 
 
取りだした試料についているフラックスは、遠心分離と約 20 %に水で薄めた水酸化
ナトリウム溶液を使って取り除いた。図 3.1.2 が作製した CeRu2Al10 単結晶試料である。 
 
 
 
 
図 3.1.2  CeRu2Al10 の単結晶試料。数 mm の大きさの単結晶。 
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3.1.2 粉末Ｘ回折による物質の同定 
 合成した結晶は、細かくすりつぶし粉末 X 線回折により目的の物質ができているか
確認した。図 3.1.3 はその結果である。青線で測定値を、赤線は結晶構造から計算され
た理論値を示している。粉末試料を載せたガラス基板によるバックグラウンドを低格に
於いて差し引いているためピークの高さにズレはあるが、どちらも同じ角度 2でピー
クを持ち、CeRu2Al10 ができていることが分かる。また、不純物によるピークはなく、
純良な試料であることが確認された。 
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図 3.1.3 CeRu2Al10 の粉末 X 線解析。横軸が回折角度、縦軸が検出 X 線強度。(青)実験
値と(赤)理論値の比較。 
 
 
 
 
3.1.3 背面ラウエ法による結晶方位決定 
次に、物性測定のために背面 Laue 写真で単結晶性と方位を確認した。図 3.1.4 に
CeRu2Al10の a、b、c 方向で撮影した Laue 写真をそれぞれ示す。これらの実験結果とシ
ミュレーション（CrystalMalker 社の SingleCrystal ソフトウエアー使用）で求めた Laue
写真を比較して、単結晶の方位を確認した。 
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図 3.1.4 CeRu2Al10 の Laue 写真。(a) a 方向、(b) b 方向、(c) c 方向。 
 
b 方向は中心に水平から約 45 度の角度で特徴的な斑点の連なりが見えるので判別し
やすい。一方。a 方向と c 方向はどちらも水平から約 55 度の角度に斑点の連なりがあ
るので、区別しにくい。実際に過去の報告では a 方向と c 方向を間違えて測定した報告
があるので、本研究ではこの方位の確認に十分注意した。そこで、ac 面内に 45 度傾け
た角度での Laue 写真を判別の基準とした。この方向では、左右はっきりと非対称性が
見えるため、単結晶の a, c 軸の判断が容易である。 
 
← a                                                                 c → 
図 3.1.5 ac 間の 45 度の角度は特徴的で試料の結晶軸の確認の目安とした。 
b 
↑ 
(a) → c 
 
a 
↑ 
(b) → c 
 
b 
↑ 
(c) → a 
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育成された CeRu2Al10 は一見きれいな単結晶に見える。しかし、ほとんどの試料にお
いて結晶軸が途中からズレて成長していることが確認された。対称性の低い斜方晶で、
複雑なカゴ状の構造を持つため、結晶育成中に軸がずれて成長すると考えられる。図
3.1.6 の Laue 写真は a 方向の結晶と、ac 面内に 60 度ずれた結晶による回折が重なって
いる。ac 面内に 60 度軸のずれを起こす試料が多いが、ズレの方向に規則性がなく結晶
方位決定が難しい試料もあった。これらの試料は、様々な方向から Laue 写真を撮影し、
不要な部分を放電加工機などで切り落とした。第 2 節以降の物性測定で用いた試料は全
て結晶軸のズレがなく、方向が揃った完全な単結晶試料である。 
 
 
図 3.1.6 ずれた軸を持つ CeRu2Al10結晶の典型的な Laue 写真。軸のずれた 2 つの結晶
境界からの散乱斑点が映っている。 
 
 
 他の希土類を持つ 8 種類の RT2Al10 の合成条件は基本的には CeRu2Al10 と同じである
が、詳細は付録 A に示す。単結晶の写真のみを図 3.3.7 に示す。物質や合成条件ごとに
大きさに違いはあるが、ほとんどが大きさ数 mm で、粉末 X 線回折で不純物が見当た
らない大型純良単結晶である。これらの試料の多くは結晶軸のズレて成長した領域が確
認され、完全に結晶軸が揃った単結晶はほとんどなかった。 
 
  
(a) (b) 
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図 3.1.7 (a)CeFe2Al10、(b)CeOs2Al10、(c)LaFe2Al10、(d)LaRu2Al10、(e)LaOs2Al10、(f)PrFe2Al10、
(g)PrRu2Al10、(h)PrOs2Al10の単結晶試料。 
 
 
3.1.4 単結晶構造解析 
日本原子力研究開発機構の松田達磨博士（現首都大学東京）と芳賀芳範博士に RT2Al10 
(R = La,Ce, Pr、T = Fe, Ru, Os)化合物の単結晶構造解析を行っていただいた。表 3.1.3
にそれらの格子定数を示す。Thiede らの最初の報告によると、LaRu2Al10 では a = 9.214 
Å、b = 10.300 Å、c = 9.156 Åで、PrRu2Al10 では、a = 9.176 Å、b = 10.267 Å、c = 9.121 
Åと b 軸が一番長く、次に a 軸が長い [10]。しかし、今回の結果では、b 軸の次に c
軸、a 軸の順に長いという結果になった。この原因は不明だが、おそらく原子位置や
方位の定義の仕方によるものと考えられる。La, Ce, Pr 化合物の全てで、T = Os, Fe の
順に格子体積は大きい傾向が見られる。しかし、各結晶軸を比較すると、その順番が
(c) (d) 
(h) (g) 
(f) (e) 
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成り立たない場合もあり、異方的な混成効果が T 元素により異なっているのかもしれ
ない。 
 
   表 3.1.3 RT2Al10 の格子定数と体積。 
Lattice constant a [Å] b [Å] c [Å] V [nm3] 
LaFe2Al10 9.0624  (2) 10.2576  (4) 9.1323  (3) 0.8489  (4) 
LaRu2Al10 9.1572  (3) 10.3043  (4) 9.2229  (3) 0.8703  (5) 
LaOs2Al10 9.1789  (4) 10.2988  (3) 9.2230  (4) 0.8719  (6) 
CeFe2Al10 9.0090  (5) 10.2373  (7) 9.0731  (8) 0.8368  (10) 
CeRu2Al10 9.1300  (3) 10.2848  (2) 9.1885  (2) 0.8628  (4) 
CeOs2Al10 9.1463  (2) 10.2745  (2) 9.1890  (2) 0.8635  (3) 
PrFe2Al10 9.0239  (7) 10.2297  (7) 9.0883  (5) 0.8390  (10) 
PrRu2Al10 9.1287  (3) 10.2727  (2) 9.1822  (3) 0.8611  (4) 
PrOs2Al10 9.1487  (2) 10.2618  (3) 9.1879  (2) 0.8626  (4) 
 
 
 
 表 3.1.4 に RT2Al10 化合物の原子位置を示す。これらは過去の報告（文献 [10]）と基
本的には同じであった。 
 
 
 
表 3.1.4  RT2Al10 化合物の原子位置。 
Lattice constant Atom site x y z 
LaFe2Al10 La 4c 0  0.12206   1/4 
 
Fe 8d  1/4  1/4 0  
 
Al(1) 8g 0.22879  0.36123   1/4 
 
Al(2) 8g 0.35129  0.12790   1/4 
 
Al(3) 8f 0  0.16350  0.59898  
 
Al(4) 8f 0  0.37726  0.05147  
  Al(5) 8e 0.22905  0  0  
CeFe2Al10 Ce 4c 0  0.12345   1/4 
 
Fe 8d  1/4  1/4 0  
 
Al(1) 8g 0.22930  0.36230   1/4 
 
Al(2) 8g 0.35070  0.12810   1/4 
 
Al(3) 8f 0  0.16050  0.59830  
 
Al(4) 8f 0  0.37630  0.05170  
  Al(5) 8e 0.22820  0  0  
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PrFe2Al10 Pr 4c 0  0.12343   1/4 
 
Fe 8d  1/4  1/4 0  
 
Al(1) 8g 0.22980  0.36200   1/4 
 
Al(2) 8g 0.35020  0.12820   1/4 
 
Al(3) 8f 0  0.16080  0.59840  
 
Al(4) 8f 0  0.37640  0.05130  
  Al(5) 8e 0.22830  0  0  
 
 
 
 
 
Lattice constant Atom site x y z 
LaRu2Al10 La 4c 0  0.12265(3)  1/4 
 
Ru 8d  1/4  1/4 0  
 
Al(1) 8g 0.22541(16) 0.36399(12)  1/4 
 
Al(2) 8g 0.35112(15) 0.13032(11)  1/4 
 
Al(3) 8f 0  0.16293(12) 0.6014(14) 
 
Al(4) 8f 0  0.37779(11) 0.05075(14) 
  Al(5) 8e 0.22819(17) 0  0  
CeRu2Al10 Ce 4c 0  0.12375   1/4 
 
Ru 8d  1/4  1/4 0  
 
Al(1) 8g 0.22501  0.36404   1/4 
 
Al(2) 8g 0.35072  0.13025   1/4 
 
Al(3) 8f 0  0.16063  0.60097  
 
Al(4) 8f 0  0.37718  0.05035  
  Al(5) 8e 0.22745  0  0  
PrRu2Al10 Pr 4c 0  0.12421   1/4 
 
Ru 8d  1/4  1/4 0  
 
Al(1) 8g 0.22460  0.36408   1/4 
 
Al(2) 8g 0.35050  0.13015   1/4 
 
Al(3) 8f 0  0.16029  0.60090  
 
Al(4) 8f 0  0.37729  0.05020  
  Al(5) 8e 0.22730  0  0  
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Lattice constant Atom site x y z 
LaOs2Al10 La 4c 0  0.12462(4)  1/4 
 
Os 8d  1/4  1/4 0  
 
Al(1) 8g 0.22340(18) 0.36534(16)  1/4 
 
Al(2) 8g 0.35077(17) 0.13115(15)  1/4 
 
Al(3) 8f 0  0.16262(15) 0.60210(19) 
 
Al(4) 8f 0  0.37767(16) 0.0495(2) 
  Al(5) 8e 0.2270(2) 0  0  
CeOs2Al10 Ce 4c 0  0.12585(4)  1/4 
 
Os 8d  1/4  1/4 0  
 
Al(1) 8g 0.2222(2) 0.36521(19)  1/4 
 
Al(2) 8g 0.3501(2) 0.13146(18)  1/4 
 
Al(3) 8f 0  0.16018(19) 0.6016(2) 
 
Al(4) 8f 0  0.37734(18) 0.0491(2) 
  Al(5) 8e 0.2251(3) 0  0  
PrOs2Al10 Pr 4c 0  0.12625(5)  1/4 
 
Os 8d  1/4  1/4 0  
 
Al(1) 8g 0.2220(2) 0.3651(2)  1/4 
 
Al(2) 8g 0.3500(2) 0.13135(19)  1/4 
 
Al(3) 8f 0  0.16037(19) 0.6016(2) 
 
Al(4) 8f 0  0.37728(19) 0.0487(2) 
  Al(5) 8e 0.2255(3) 0  0  
 
 
 合計 9 種類の RT2Al10 (R = La, Ce, Pr、T = Fe, Ru, Os) 化合物で、物性を測定できる大
きさの単結晶試料の作製に成功した。次節からは、CeRu2Al10、CeOs2Al10、CeFe2Al10 の
順に測定した物性の結果を示し、それらの物性を考察する。 
 
 
 
第 2 節 CeRu2Al10の物性 
 
 CeRu2Al10 が示す異常物性には、その 4f 電子が関与していると考えられている。そこで、
CeRu2Al10の物性に加え、4f 電子を持たない LaRu2Al10 や、4f 電子を 2 個持つ PrRu2Al10 の物性
も測定し、それらとの比較から CeRu2Al10 がもつ 4f 電子の特異性を明らかにした。 
 図 3.2.1(a)に LaRu2Al10と PrRu2Al10の電流方向が J // a の電気抵抗率の温度依存性を示す。
降温とともにどちらも単調に減少し、金属的な振る舞いを示す。LaRu2Al10 と PrRu2Al10 はそ
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れぞれ残留抵抗値0 = 7.5, 7.3 cm、残留抵抗比 RRR = 20, 15 であり不純物による散乱が少な
い純良単結晶であるといえる。LaRu2Al10 では Tc = 0.5 K 付近で超伝導転移が観測された。こ
の超伝導転移はわずかな電流 (~ 0.1 A/mm2) で消えることから、LaRu2Al10 のバルク超伝導で
はなく、結晶粒界に析出した Al などの不純物によるものと考えられる。PrRu2Al10 に関しては
4f 電子を持つため、通常、磁気散乱が期待されるが、後の磁化測定で示すとおり、Pr3+イオン
が持つ結晶場基底状態は非磁性と考えられるので、低温で磁気散乱は減少するものと思われ
る。一方、高温での電気抵抗は磁気的な励起状態を反映して増大する。図 3.2.1(b)では PrRu2Al10
の 4f 電子により引き起こされる結晶場励起状態による磁気的な電子散乱の成分を見積もった。 
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図 3.2.1 (a) LaRu2Al10 と PrRu2Al10 の電気抵抗率の温度依存性。PrRu2Al10 の(b) J // a における
電気抵抗の磁気散乱成分と(c) J // a, b, c の電気抵抗の異方性の比較。 
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付録 B の結晶場解析で見積もった結晶場励起エネルギーは、最大でも 230 K 程度なので、
室温以上での温度変化はフォノンによる電子散乱が主で LaRu2Al10 と PrRu2Al10 と同じと考え
られる。そこで、LaRu2Al10 の電気抵抗率の傾きを、PrRu2Al10 に規格化して差し引いて、磁気
的な散乱による電気抵抗mag = La – Pr を求めた。ここで差し引く前の絶対値の違いは試料中
の空孔などの絶対値を見積もる時に考慮できない不確かさから来るものと考えられ、規格化 
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図 3.2.2 (a) CeRu2Al10 の電気抵抗率の温度依存性。T0 = 27 K で電気抵抗のとびがある。
LaRu2Al10 と PrRu2Al10の電気抵抗率の温度変化も比較としてのせる。(b) 室温で規格化した
CeRu2Al10の電気抵抗率の温度依存性。 
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後は 26 %電気抵抗率の値が小さくなっている。磁気的な散乱は 100 K 以上でほぼ一定で、そ
れ以下ではなだらかに減少する。100 K 程度の小さな電気抵抗のとび上がりは、誤差に含まれ
るため本質的な振る舞いではないと考えられる。図 3.1.1(c)に PrRu2Al10 の電流方向 J // a, b, c
の異方性の比較を示す。縦軸は T = 300 K の抵抗率で規格化した/RT = (T) /(300 K)で示し
てある。これらの振る舞いは極めてよく一致しており、後で示す通り CeRu2Al10 のような異方
性がないことが分かる。図 3.2.2(a)に CeRu2Al10の電気抵抗率の温度依存性を示す。比較とし
て、LaRu2Al10と PrRu2Al10 の結果も載せている。おおまかな振る舞いは過去の報告に一致し
て、T > 100 K の高温では ~ -lnT に従い近藤効果的な振る舞いを示す。降温とともに、T0 < T 
< 100 K において ~ A0exp(Eg/2kBT)の半導体的な振る舞いに従う。T = T0で電気抵抗のとびを
示し、27 K でピークを持った後に金属的な振る舞いに変わる。しかし、低温での電気抵抗率
は LaRu2Al10 と比べて 20 倍以上も高く、おそらくキャリア数の小さな半金属になったものと
考えられる。図 3.2.2(b)に室温で規格化した CeRu2Al10 の電気抵抗率の温度依存性を示す。ピ
ークのとびの大きさに異方性が見られ、J // c では大きく、J // a では小さい。 
図 3.2.3(a) は H = 0.1 T における LaRu2Al10 と PrRu2Al10 の磁化率の温度変化である。
LaRu2Al10 は複数の単結晶を集めて結晶軸の方向をランダムな状態で測定している。LaRu2Al10
の磁化率は負の値で絶対値は小さく、弱い反磁性を示す。PrRu2Al10 は１つの単結晶を用いて
異方性を測定した。すべての方位において磁化率は室温から降温に従って Curie-Wiess 則に従
い上昇するが、異方性が大きく、特に H // b では 50 K 付近でブロードなピークを示した後減
少する。測定範囲内の温度では磁気的な相転移は観測されず、T = 0 K 付近の低温では一定値
に飽和する。これは典型的な Van-Vleck 常磁性の振る舞いであり、この物質は非磁性基底項
状態を持つものと考えられる。また、大きな磁気異方性は結晶場に依るものと考えられる。
付録 B では磁化率から結晶場パラメータを見積もった。逆帯磁率から見積もられた PrRu2Al10
の Curie 定数 C は、H // a, b, c でそれぞれ C = 1.56, 1.77, 1.53 K･emu/mol で、有効磁気モーメ
ントの大きさはeff = 3.53, 3.76, 3.49 B/Pr である。これは Pr3+のフリーなイオンを仮定した理
論値eff = 3.58 B/Pr に一致し、(4f)2 電子が局在していることを示している。常磁性キュリー
温度はそれぞれp = 25.5, -96.2, -9.18 Kである。局在電子間に働く相互作用はa軸で強磁性的、
b 軸で強い反強磁性的、c 軸で反強磁性的と大きな異方性があり、この異方性は結晶場効果に
よるものと考えられる。 
 図 3.2.3(b)は LaRu2Al10と PrRu2Al10の H // a, b, c の磁化の磁場依存性である。LaRu2Al10 は
4f 電子を持たないため磁化は小さい。また、負の値を示しアルミニウムの原子から来る Larmor
反磁性が効いていると考えられる。Al3+イオンの原子核 1 個あたりの反磁性磁化率は、d = -2.5
×10-6 emu/mol である。LaRu2Al10 の 1mol あたり 10 個の Al3+イオンを含むので、 = -2.5×10-5 
emu/mol の寄与があると考えられる。しかしながら実験値は 1.8 K において-2.5×10-4 emu/mol
で、Larmor 反磁性から予想される磁化率より 1 桁大きい。従って LaRu2Al10における反磁性
は Al の原子から来る Larmor 反磁性だけでは説明できず、他の起源が大きく効いている可能
性が考えられる。PrRu2Al10 の磁化は磁場に対して比例し常磁性的な性質を示し、測定磁場範
囲ではメタ磁性などの異常は観測されなかった。 
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図 3.2.3 LaRu2Al10 と PrRu2Al10 の(a)磁化率の温度依存性と、(b)磁化の磁場依存性。 
 
 
3.2.1 Hall 効果 
 図 3.12(a)に LaRu2Al10 の J // b、H // a と、PrRu2Al10 の J // c、H // b の Hall 係数の温度依存
性を示す。LaRu2Al10 の Hall 係数は室温以下では正で降温とともに上昇し、低温で一定値に飽
和する。PrRu2Al10 の Hall 係数は室温では正であるが、降温とともに減少し、~ 130 K 以下で
負の値を示し、約 80 K で最小値を示した後、さらに低温では 60 K 以下で正の値を示す。
LaRu2Al10 は非磁性なので正常 Hall 効果のみを考えればよい。室温での Hall 係数から 1 キャ
リアモデルを仮定してキャリア密度を求めると、n ~ 4 × 1020 cm-3、11 /unit cell となり、Na な
どの典型的な 1 価金属と比べ 2 桁小さい。易動度 = 1/qnはh = 100 cm2/Vs である。この物
質は結晶構造から、同数の電子と正孔のキャリアを持つ補償金属と考えられる。そのため単
純な 1キャリアモデルではキャリア数を説明できないものと考えられる。後に示す通り、dHvA
効果とバンド計算の結果の比較から、この物質は第 69 バンドからなる正孔的フェルミ面が主
要なキャリアを担っていることがわかっており、定性的には本研究の正の Hall 係数を説明で
きる。Lorentz 力によりキャリアはフェルミ面の形状により電子的か正孔的かの２種類の軌道
を描くことになり、どちらが優勢かで Hall 係数の符号が決まる。十分高温では散乱緩和時間
が短いので、電子的、正孔的軌道は平均化されて見える。しかしながら、低温になるに従い、
電子・正孔のどちらかが優位なるような散乱緩和時間になると、その効果が顕著になるため、
Hall 係数が温度とともに変化する。 
 図 3.12(b) は PrRu2Al10の青 J // c、H // b と J // b、H // c の Hall 係数の温度依存性の比較を
示す。J // b、H // c では 90 K 以下では正であるが、それ以上の温度になると常温まで負の Hall
係数になり、昇温とともに一定値に飽和する。これらの結果は LaRu2Al10と同様にフェルミ面
の形状に起因した、緩和時間の異方性が温度によって変化することによるものと考えられる。
また、後に示すようにPrRu2Al10は磁性物質なので、異常Hall効果の寄与もあると考えられる。 
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図 3.2.4 (a)LaRu2Al10 と PrRu2Al10の Hall 係数の温度依存性の比較。 
(b) PrRu2Al10 の Hall 係数の異方性の比較。 
 
 
 図 3.2.5 は本実験で測定した LaRu2Al10と、Tanida らにより報告された CeRu2Al10 の Hall 係
数の温度依存性の比較である [26]。CeRu2Al10のホール係数が T0 = 27 K を境に低温で急激に
増大し、LaRu2Al10 の値と比べると T = 2 K では 30 倍も大きくなっていることが分かる。1 キ
ャリアモデルを仮定すると、LaRu2Al10は T = 2 K で n = 3.0 /unit cell、T = 30 K で n = 3.2 /unit cell
のキャリア密度を持つ。一方、CeRu2Al10は T = 2 K で n = 0.1 /unit cell、T = 30 K で n = 6.3 /unit 
cell のキャリア密度を持つ。この比較から、CeRu2Al10 は T0以下でキャリア数が約 60 分の 1
に減少し、LaRu2Al10 と比較しても約 30 分の１の少数キャリア状態になっていることがわか
る。 
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図 3.2.5 CeRu2Al10 と LaRu2Al10 の Hall 係数の温度変化の比較。 
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 本項の Hall 係数の比較からも明らかなように、CeRu2Al10 は T0 での反強磁性相転移に伴い
電子状態が劇的に変化すると考えられる。電子状態を調べるため、磁気抵抗および SdH 効果
測定を行った。 
 
 
3.2.2 磁気抵抗 
 磁気抵抗の測定結果について考察するときには、測定する物質が補償金属か否かで結果に
対する解釈が大きく異なる。RT2Al10 化合物は基本単位格子に 2 分子を含むので、補償金属で
ある。 
図 3.11(a) は T = 4.2 K における LaRu2Al10 の J // b、(赤) H // a、(橙) H // c と、PrRu2Al10の J 
// c、(緑) H // b、(青) H // a の横磁気抵抗/0 の磁場変化である。どのグラフも、磁場の増大
に対して電気抵抗は増大し、正の磁気抵抗を表す。LaRu2Al10 では H >> 1 T で強磁場条件を満
たし/0 ∝ Hnに従い増大する。補償金属であることからこの結果は a、c 方向に開いた軌道
がないことを示す。一方、PrRu2Al10 は上に凸のグラフで高磁場領域において飽和する。これ
をフェルミ面だけからの寄与と考えると a、b 方向に開いた軌道があることになるが、
PrRu2Al10 では磁気的な散乱の寄与もあるので単純ではない。Lorentz 力による正の磁気抵抗と、
磁気散乱の抑制による負の磁気抵抗が寄与した結果このような磁気抵抗の振舞いになったと
考えられる。 
図 3.11(b) に H = 17 T、T = 4.2 K における LaRu2Al10 の J // b、H // a → c と、PrRu2Al10 の J 
// c、H // b → a の横磁気抵抗の角度依存性を示す。開軌道の存在の示す磁気抵抗の急激な減
少は磁気抵抗の角度依存性からは見られなかった。このことから、LaRu2Al10 では ac 面に、
PrRu2Al10 では ab 面に開いた軌道がないと示唆される。 
 
 78 
 
0
1
2
0 2 4 6 8 10 12 14 16
H // a
H // a
H // c
H // b
H (T)




PrRu
2
Al
10
 J // c
T = 4.2 K
LaRu
2
Al
10
 J // b
(a)
    
0
1
2
0 30 60 90
LaRu
2
Al
10
 J // b, H // from c to a
PrRu
2
Al
10
 J // c, H // from b to a
Angle (degrees)



0
H = 17 T, T = 4.2 K
(b)
 
図 3.2.6 LaRu2Al10 と PrRu2Al10 の横磁気抵抗の(a)温度変化と(b)角度依存性。 
 
 
 次に、温度T = 0.5 KでCeRu2Al10の磁気抵抗の磁場依存性を磁場H < 9 Tの範囲で測定した。
図 3.2.7 は CeRu2Al10 の磁気抵抗の磁場依存性である。電流方向 J は(a) J // a、(b) J // b、(c) J // 
c で、それぞれの電流に対して磁場 H // a, b, c 方向を測定してある。縦磁気抵抗はフェルミ面
の効果は小さいので基本的には磁気散乱のみを観測している。一方、横磁気抵抗は磁気散乱
と Lorentz 効果によるフェルミ面の効果の両方の寄与がある。図に示す通り、それぞれの電流
方向における縦磁気抵抗はいずれも負の磁気抵抗を示し、磁気散乱が磁場により減少してい
ることを示している。この物質はこの温度領域では反強磁性秩序状態にあり、H // c 方向では
約 3 T で、H // a 方向では 40 T でメタ磁性を示すと報告されている。通常の反強磁性体ではメ
タ磁性転移後（スピンフリップ後）に、反強磁気モーメントが揃うことで、電子の散乱が抑
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制され負の磁気抵抗が観測されるが、この物質では(c)図に見られる通り、H // c 方向では約 3 
T で顕著な変化は見られなかった。一方、H // a では 7.5 T 付近で、H // b では 8 T 付近で磁気
抵抗に異常が観測された。負の磁気抵抗の起源として、近藤効果が効いている場合、磁場に
より近藤効果が壊されることにより、負の磁気抵抗が観測されることがある。一方、H // a で
の 7.5 T 付近と、H // b での 8 T 付近の異常に関しては、これまでの報告では特に異常は観測
されていない。より、詳細な磁気測定が今後必要である。 
 横磁気抵抗は磁場方向により異方性が大きいが、高磁場ですべての方向で増大している。
特に J // a で H // b, H // c ではそれぞれ= H n (n = 1.5) に従い増大している。また、J // b, H // c
および J // c, H // b の方向においてはそれぞれ n= 1.7, 1.5 に従い増大しており、この結果は、
開軌道がないことを示している。 
 
 
図 3.2.7  CeRu2Al10 の磁気抵抗の磁場依存性。電流方向 J は(a) J // a、(b) J // b、(c) J // c で、
それぞれの電流に対して磁場 H // a, b, c 方向を測定してある。 
 
 
3.3.3  de Haas-van Alphen 効果 
 LaRu2Al10 の dHvA 効果を測定し、フェルミ面を明らかにした。RRR = 19, 29 の試料を用い
た。測定は a 軸、b 軸、c 軸それぞれの間の方向を 4.5°間隔で測定した。図 3.2.8(a) は H // c
から H // a へ 20.5°回転した方向での dHvA 振動である。横軸に磁場の逆数をプロットしてあ
り、周期的に振動していることが分かる。図 3.14(b) はその FFT スペクトルで、, と名付け
たつのブランチが確認できる。 
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図 3.2.8 LaRu2Al10 の(a)dHvA 振動と(b)その FFT スペクトル。 
 
 
 図 3.2.9 は LaRu2Al10の dHvA 振動数の角度依存性で、青丸が本研究で測定した実験値を表
す。橙、緑、赤の点は播磨教授にいただいたバンド計算の理論値である。実験値から得られ
たブランチとブランチは、バンド計算の結果とよく一致している。ブランチは計算の一
部が、ブランチは全ての角度において計算と一致している。ブランチに対応するフェルミ
面の曲率因子は大きいことがバンド計算から示されており、そのため実験では観測されなか
ったと考えられる。図 3.2.10 にバンド計算から得られたフェルミ面を示す。68 バンドのフェ
ルミ面を示すブリルアンゾーンに波数空間で特徴的な点と方向示す。68, 69, 70 バンドのフェ
ルミ面にはそれぞれ正孔、正孔、電子で埋められた部分に影を付けている。ブランチは 69
バンドの T 点にあるフェルミ面を、ブランチは 70 バンドの Z 点を中心とするいびつな多重
連結状のフェルミ面の一部をそれぞれ表している。この他に、a 軸から b 軸方向への角度で F 
= 102 T 付近にブランチが実験で観測されている。c 軸に伸びた形から、69 バンドのラグビ
ーボール状のフェルミ面を指す可能性がある。以上の dHvA 効果測定とバンド計算の比較か
ら、多重連結したフェルミ面を確認した。このフェルミ面の形状は、LaRu2Al10 はネスティン
(a) 
(b) 
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グがない。また、ac 面に開いた軌道がないという磁気抵抗の結果と一致する。図 3.2.11 にバ
ンド計算から求められた(a) バンド分散と(b) 状態密度を示す。まるで示されたフェルミエネ
ルギー上に二重縮退のバンドを形成する。基本単位格子に２分子あることから、この物質は
必ず金属になるという性質を持つ。 
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図 3.2.9 LaRu2Al10 の dHvA 振動数の角度依存性とバンド計算の結果との比較。 
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図 3.2.10 LaRu2Al10 のバンド計算により求められたフェルミ面。実験で観測した, , ブラ
ンチの軌道を図中に示す。 
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図 3.2.10 バンド計算により求められた LaRu2Al10の(a)バンド分散と(b)状態密度。 
 
 
 H // c から H // a へ 20.5° 回転した方向において dHvA 振動を強く観測できたので、サイク
ロトロン有効質量と Dingle 温度を調べた。図 3.2.11(a) はそのブランチとブランチのマス
プロットである。振動振幅の温度依存性の傾きからサイクロトロン有効質量を求めると、
ブランチで mc* = 1.2 m0、ブランチでは mc* = 1.3 m0 であった。重い電子系の物質ではなく、
通常の自由電子程度の有効質量を持つ電子系である。この結果は比熱測定から求められる電
子比熱係数の値と比較してコンシステントである。図 3.16(b) は同じ方向におけるブランチ
の T = 70 mK での Dingle プロットである。振動振幅の磁場依存性から Dingle 温度 TD ~ 2.6 K
が求められ、緩和時間 ~ 4.7 × 10-13 sec、平均自由行程 l ~ 1200 Åと見積もられた。これらは、
電子のサイクロトロン運動の不純物による散乱が少なく、試料が純良であることを示す結果
である。 
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図 3.2.11 LaRu2Al10 の(a)マスプロットと(b)Dingle プロット。 
 
 
表 3.2.1 LaRu2Al10の dHvA 実験とバンド計算による, ブランチの dHvA 振動数とサイクロ
トロン有効質量。 
Branch 
H // 20.5° 
from c to a 
Experiment 
 
Theory 
F (×103 T) mc* (m0) 
 
F (×103 T) mb (m0) 
 3.78 1.21(14) 
 
3.746 1.013 
 2.54 1.29(1) 
 
2.562 0.813 
 
 
 以上の結果から、LaRu2Al10 は軽い有効質量を持つ典型的な金属であることが分かった。多
重連結の構造を持ち、3 次元的な電子状態である。ネスティングはなく、Peierls 転移などは起
きにくいフェルミ面である。 
 CeRu2Al10 についても dHvA 効果測定を様々な条件で試みたが、振動を観測できなかった。
dHvA 効果の測定では、小さなフェルミ面は振動数が小いさいため、弱い磁場領域で振動を多
く観測する必要がある。しかしながら、第 2 章第 6 項で示したように磁場変調法では振動振
幅の測定強度は Bessel 関数で決まっているので、弱い磁場領域で測定するには大きな変調磁
場 h が必要である。しかしながら h の値は装置の都合上 0.01 T が最大である。また、磁場が
弱いこと自体、強磁場条件としても不利になるため、小さなフェルミ面が予想される
CeRu2Al10において、dHvA 効果を観測できなかったと考えられる。 
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3.3.4  Shubnikov-de Haas 効果 
 CeRu2Al10 では前項において dHvA 効果を観測できなかった。これまでの物性から、
CeRu2Al10 は小さなフェルミ面を持つ半金属的な物質であると考えられる。dHvA 効果測定で
は磁場変調法を用いるため、小さなフェルミ面の観測には適さない。一方、Kondo らは最近
パルス磁場を用いた測定で SdH シグナルを報告している [23]。しかしながら、T = 1.3 K にお
ける比較的高温下での測定であることと、H // c 方向でのみでの測定なので、フェルミ面の情
報としては不十分である。そこで本研究では試料回転機構付きの 3He 冷凍機を用いて
Shubnikov-de Haas (SdH)効果測定によりフェルミ面観測を試みた。 
本測定では筆者らが神戸大学で作製した単結晶試料（sample K）の他に、実験結果の再現
性を確かめるため、広島大学の谷田博司助教と世良正文教授から提供していただいた単結晶
試料（sample H）を用いて測定を行った。図 3.2.12(a)に CeRu2Al10 の 2 つの試料をゼロ磁場で
の直流電気抵抗で規格化した SdH 測定の結果を示す。これら 2 つの試料を比較したところ、
絶対値に違いはあるが、SdH 効果はほぼ再現している。図 3.2.12(b)は(a)で測定したデータを、
過去の文献 [41]を参考にして 3 次多項式でフィッティングしてバックグランド(BG)を差し引
いたものである。BG の差し引きにより高磁場で若干ずれるが、どちらも同じ SdH 振動を再
現している。図 3.2.12(c)はその FFT 変換示す。その結果、4 つのブランチを確認した。 
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図3.2.12  CeRu2Al10の(a)直流磁気抵抗の磁場依存性と(b)その振動成分と(c)FFTスペクトル。
sample K は筆者が神戸で作製した試料。sample H は広島大学から提供して頂いた試料。 
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以上の試料を用いて、SdH 効果を測定した。電流方向は J // a 方向で、電流値は J ~ 1 mA
である。図 3.2.13 に H < 15.8 T の SdH 効果を示す。a, b, c 軸の間の角度を = 9 度の間隔で測
定し(a)H // c → b、(b)H // c → a の測定結果をそれぞれ図に示す。これらの角度方向で、SdH
効果を観測した。縦磁気抵抗の H // a に近づくほど Lorentz 効果による磁気抵抗への寄与が小
さくなり、電気抵抗が減少する傾向を示す。また、磁化測定の報告で見られたメタ磁性の異
常は見られなかった。 
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図 3.2.13 CeRu2Al10 の交流磁気抵抗の磁場依存性。(a)は磁場方向が c → b、(b) は c → a の角
度依存性をプロットした。 
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図 3.2.14  CeRu2Al10の H // c 方向の(a) SdH 振動と(b)その FFT スペクトル。 
 
 
図 3.2.15 は得られた SdH 振動のマスプロットである。第 2 章で紹介したように、このグラ
フの傾きからサイクロトロン有効質量 mc*を求めた。その結果、mc* = 0.57 ~ 1.54 m0 の比較的
軽いサイクロトロン有効質量を持つことが明らかとなった。これらのフェルミ面の極値断面
積は典型的な金属よりはるかに小さい。しかし、mc*は典型的な金属の値であることから、重
い電子系の可能性が考えられる。これ等の SdH で得られた結果と、比熱測定から得られた電
子比熱係数の値と違いを後で考察する。 
 
 89 
 
-6
-5
-4
-3
-2
-1
0
1
0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 1.4 1.6
'-branch
m
c
* = 1.54(26) m
0
-branch
m
c
* = 0.57(3) m
0
-branch
m
c
* = 1.18(8) m
0
(a) CeRu
2
Al
10
H // b
T (K)
ln
[A
{
1
-e
x
p
(-
2

m
c*
T
/H
)}
/T
]
 
0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1.0 1.1 1.2
-branch
m
c
* = 0.62(2) m
0
-branch
m
c
* = 0.91(4) m
0
'-branch
m
c
* = 1.05(2) m
0
-branch
m
c
* = 1.14(3) m
0
-5
-4
-3
-2
-1
0
1
2
3
ln
[A
{
1
-e
x
p
(-
2

m
c*
T
/H
)}
/T
]
T (K)
(b) CeRu
2
Al
10
H // c
 
図 3.2.15  CeRu2Al10のマスプロット。(a) H // c、(b) H // c 方向に対してのサイクロトロン有
効質量を求めた。 
 
 
 以上の SdH 振動数の角度依存性と、サイクロトロン有効質量を図 3.2.16 にプロットした。
いくつかの角度において、振動数の連なりがはっきりと見られ、それぞれを, , ’, , ブラ
ンチと名付けた。ブランチとブランチはあらゆる角度で観測され、閉じた小さなフェルミ
面を形成する。, ブランチはそれぞれ H // b, c 方向付近でのみ観測され、より大きなフェル
ミ面の一部であると考えられる。H // c 方向に見えるブランチは、Kondo らの実験で観測さ
れた SdH 振動に対応しているものと考えられる。表 3.2.2 にそれらのブランチと、振動数と
サイクロトロン有効質量をまとめた。 
 
表 3.2.2  CeRu2Al10 の各ブランチとその SdH 振動数とサイクロトロン有効質量。 
Branch Field direction F (T) mc* (m0) 
' H || b 208 1.54(36) 
 H || b 36 1.18(8)   
 H || b 15 0.57(3)   
 H || c 90 1.14(3)   
' H || c 38 1.05(2)   
 H || c 27 0.91(4)   
 H || c 16 0.62(2)   
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図 3.2.16  CeRu2Al10の SdH 振動数の角度依存性。, , ブランチが見られる。また、b, c 軸
方向で求めたサイクロトロン有効質量を図中に示す。 
 
 
 図 3.2.17 は CeRu2Al10 の SdH 振動数と本節第 3 項で紹介した LaRu2Al10の dHvA 振動数との
角度依存性の比較である。観測された CeRu2Al10の主なフェルミ面は、LaRu2Al10 のものより
数十倍も小さく全く異なるフェルミ面を表す。このことからも、CeRu2Al10 の 4f 電子は伝導に
寄与して遍歴的になっているものと推測される。しかし、CeRu2Al10 の Brillouin ゾーンは反強
磁気秩序により折りたたまれているため、LaRu2Al10 のフェルミ面と比較するためには、
CeRu2Al10の常磁性状態でのフェルミ面を観測する必要がある。 
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図 3.2.17  CeRu2Al10の SdH 振動数と LaRu2Al10の dHvA 振動数との角度依存性の比較。 
 
 
 次に、バンド計算との比較を行う。バンド計算は量子物性研究室の播磨尚朝教授に行って
いただいた。Full Potential-Linear-Approximation-Plane-Wave (FLAPW)法を用いた LDA で行わ
れている。また、常磁性状態を仮定して計算している。図 3.2.18 は SdH 効果とバンド計算の
結果との比較である。バンド計算の結果によると、大きなフェルミ面が複数存在し、実験で
はこれらのフェルミ面は観測されていない。小さなフェルミ面に関しては、一見、角度依存
性が類似しているようにも見えるが、大きさは異なる。これらの不一致の起源については以
下で議論する。 
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図 3.2.18  CeRu2Al10の SdH 効果測定とバンド計算による SdH 振動数の角度依存性の比較。 
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図 3.2.19 バンド計算で描かれた CeRu2Al10のフェルミ面。 
 
 
以下ではこれらの結果をもとに電子状態の議論を行う。反強磁性状態では Brillouin ゾーン
は折りたたまれて、フェルミ面が変わる。図 3.2.20 に折りたたまれた Brillouin ゾーンを示す。
band70とband71で描かれたフェルミ面は、折りたたまれたBrillouinゾーン境界にかかるため、
影響を受けると考えられる。一方、直接Brillouinゾーン境界にかかっていない band69とband72
のフェルミ面には影響が少なく常磁性状態とかわらないために、, ブランチとして SdH 効
果測定で観測できたと考えられる。 
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図 3.2.20 反強磁性状態で折りたたまれた band71 の Brillouin ゾーンを太線で示す。 
 
 
第一章第一項で紹介した式からフェルミ球を仮定して、SdH 効果測定により観測した主な
ブランチの電子比熱係数 (mJ/K2mol)と、1 つの単位包あたりのキャリア密度 n (/unit cell)を見
積もった。電子比熱係数は、= 0.1 ~ 0.4 mJ/K2mol と小さな値になった。これらを足し合わせ
ても、~ 0.7 mJ/K2mol と低温比熱測定で見積もられた = 24.5 mJ/K2mol よりはるかに小さい。
以上のことから、本 SdH 効果測定では観測されない未知のフェルミ面が存在していることを
示唆している。また、dHvA 効果では通常 dHvA 周波数が F ~ 1000 T の大きさであれば、希釈
冷凍機を用いた実験では 100 m0 程度のフェルミ面は観測可能なので、そのことを考慮すると、
今回観測された軽いフェルミ面の他に、重く小さなフェルミ面が存在する可能性が示唆され
る。一方、見積もったキャリア密度も Hall 係数の H // c から見積もられた 0.06 ~ /unit cell と未
知のフェルミ面の存在を否定しない結果である。 
以上の結果は、本物質が強い相関を持つ電子系に位置することを示す重要な結果である。
しかし、これまでの小さな磁気秩序モーメントおよび、遍歴的な 4f 電子を従来の理論で説明
することは困難であった。近年、星野・倉本により、量子臨界点近傍での遍歴磁気秩序を示
す理論が提案された [42]。星野・倉本論文では、以下の Hamiltonian を仮定して計算されてい
る。 
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ciiKk
z
J
Jcc SSsSkk
k


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右辺第一項は伝導電子の運動量を、第二項は近藤効果を、第三項は f 電子間のを示し z は最隣
接希土類原子の数である。JHは Heisenberg の相互作用の大きさ、JKは近藤効果の相互作用の
大きさをそおれぞれ示し、JHを固定し JKでスケールして Doniach の相図に対応させて、量子
臨界点近傍の性質を求めている。その結果、図 3.2.21 の量子臨界点近傍における遍歴反強磁
性の相が示された。TF*はフェルミ温度である。この図の示す通り、反強磁性相で f 電子が遍
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歴的になっていることが示される。この理論は、小さな磁気秩序モーメントと 4f 電子の遍歴
性を持ちながら反強磁気秩序を示すことが説明できる。しかし、圧力下で反強磁性転移が突
如消滅するなど、説明できない点を残す。 
 
 
 
図 3.2.21 星野・倉本理論による Doniach の相図。 
 
 
表 3.2.3  CeRu2Al10の SdH 振動数から見積もられた電子比熱係数とキャリア密度 n。 
ブランチ  
SdH 振動数 F  
(T)  
電子比熱係数   
(mJ/K2mol)  
キャリア密度 n 
(/unit cell)  
 90  0.4  0.0042  
 27  0.2  0.0007  
 16  0.1  0.0003  
 
   
<< 24.5 
（低温比熱から  
見積もられた値）  
<< 0.06 
(Hall 効果の H//c から 
見積もられた値)  
 
 
ここから磁気抵抗測定において H // a 方向で見られた本研究で初めて観測された電気抵抗
の異常について、交流磁気抵抗測定で得られた結果を合わせて議論する。交流電気抵抗測定
においてもH // a方向で電気抵抗の異常が見られた。図 3.2.22にその角度依存性を(a)ab面内、
(b)ac 面内のそれぞれについて示す。H // a 方向から H // b, c 方向へ 30 度程度の角度までは抵
抗の急増が見られたが、それ以上の角度では見えなくなった。温度依存性の微分を取り、抵
抗の増大が始まる電気抵抗が上に凸に変わる点を図中に示す。電気抵抗が増大始める磁場 H*
に角度依存性があり、H // a 軸方向では H* = 7.3 T であったのが、ab 面内で回転すると = 9
で H* = 7.8 T、 = 18 で H* = 8.2 T、 =27 では上に盛り上がっている傾向は見られるものの明
確な折れ曲がりは見られない。一方、ac 面内では H // a で H* = 7.3 T、 = 9 で H* = 7.3 T、 
= 18 で H* = 7.7 T、 = 27 で H* = 8.5 T であった。この角度依存性を図 3.2.23 にプロットした。
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H // a 方向では最も H*が低く、角度を回転させると H*が高くなりやがて消滅することから、
異方性を持ち H // a 方向での高磁場で特有の異常ということが分かる。H // a での高磁場にお
ける測定では、第 1 章第 2 節で紹介した磁化と磁歪があるが、それらに変化が見られないこ
とから磁気的な変化を伴っていない。a 方向へは強い cf 混成が働くので、それに起因した電
子状態の異常の可能性が考えられるが、SdH 効果は H // a 方向で最も振動が弱く、変化を捉
えていないのでその詳細については分からない。電気抵抗の振る舞いは磁気破壊に似ており、
その可能性が考えられる。 
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図 3.2.22 H//a 付近の AC 電気抵抗のとびの角度依存性。(a)ab 面と(b)ac 面内での角度。 
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図 3.2.23 H // a 方向付近における電気抵抗のとびを示す磁場 H*の角度依存性。 
 
 
本節では CeRu2Al10の電気抵抗を測定し、過去の報告と比べて再現性を確認した。また、
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LaRu2Al10 の電気抵抗、Hall 効果、磁化・磁化率、磁気抵抗、dHvA 効果を測定し、非磁性の
典型的な金属を確認し、CeRu2Al10 との比較によりその異常性を確認した。また、有効質量は
軽く多重連結したフェルミ面を確認した。PrRu2Al10 の電気抵抗、Hall 効果、磁化・磁化率、
磁気抵抗を測定し、典型的な金属を確認した。また強い磁気異方性を確認した。CeRu2Al10 の
SdH 効果を観測し、小さな軌道を持つフェルミ面を複数観測することに成功した。LaRu2Al10
のフェルミ面との比較から、CeRu2Al10の 4f 電子は遍歴していることを示した。 
 
 
第 3 節 CeOs2Al10の物性 
 
 本節では、比較物質の単結晶を詳しく調べ、Ce 化合物の物性と比較する。図 3.3.1 に
LaOs2Al10 の J // c と PrOs2Al10 の J // a における電気抵抗率の温度依存性を示す。LaRu2Al10 や
Pr Ru2Al10 と同じ振る舞いを示し、降温とともに単調減少する典型的な金属で相転移は見当た
らない。LaOs2Al10 と PrOs2Al10 はそれぞれ残留抵抗値0 = 2, 6 cm、常温での電気抵抗率RT 
= 94, 195 cm で残留抵抗比 RRR = 47, 33 であった。RRu2Al10 化合物に比べて RRR は大きく
純良である。 
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図 3.3.1 LaOs2Al10 と PrOs2Al10 の電気抵抗率の温度依存性。 
 
 
 図 3.3.2 に LaOs2Al10の J // c、H // a と PrOs2Al10の J // c、H // b の Hall 係数の温度依存性を
示す。どちらの Hall 係数も正の値を取る。LaOs2Al10 は降温とともに上昇し、低温で一定値に
飽和する。PrOs2Al10 も同様の振る舞いをする。LaOs2Al10は磁気モーメントを持たず、正常ホ
ール効果による振る舞いと考えられる。1 キャリアモデルを仮定して、Hall 係数からキャリア
密度を求めると、室温で n ~ 3 × 1020 cm-3 であった。実際は補償金属で、電子と正孔のキャリ
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ア数は同数なので、ここで見積もられたキャリア密度は正孔の移動度の方が電子のそれより
も大きいことを示している。 
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図 3.3.2 LaOs2Al10 と PrOs2Al10 の Hall 係数の温度依存性。 
 
 
 図 3.3.3(a)に LaOs2Al10 と PrOs2Al10 の異方性を含む磁化率の温度依存性を示す。
LaOs2Al10 は結晶方向の揃っていない 1 つの単結晶を測定している。LaOs2Al10 は磁化率
が小さく、負の値で弱い反磁性を示す。PrOs2Al10は低温で一定値に飽和し、非磁性基
底項状態である Van-Vleck 常磁性であると考えられる。逆帯磁率から PrOs2Al10 は H // a, 
c の磁場方向で高温におい Curie-Wiess 則に従っている。降温とともに、単調減少する
似た振る舞いであるが、磁化率の大きさに磁気異方性がある。見積もられた PrOs2Al10
の Curie 定数は、H // a, c でそれぞれ C = 2.30, 2.36 K･emu/mol で、有効磁気モーメント
の大きさはeff = 4.28, 4.34 B/Pr で、常磁性 Curie 温度はp = -7.26, -34.3 K である。どち
らの軸においても局在電子間の相互作用は反強磁性的である。理論値のeff = 3.58 B/Pr
より大きい。また、H // b については Curie-Wiess 則に従わなかった。 
図 3.19(b)に 1.8KでのLaOs2Al10とPrOs2Al10の異方性を含む磁化の磁場依存性を示す。
LaOs2Al10 は弱い反磁性を示す。PrOs2Al10 は全ての磁場方向において、外部磁場ととも
に線形に磁化が増大し常磁性を示す。 
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図 3.3.3 (a)LaOs2Al10 と PrOs2Al10の磁化率の温度依存性と(b)磁化の磁場依存性。 
 
 
3.3.1  de Haas-van Alphen 効果 
 LaOs2Al10 の dHvA 効果を測定し、フェルミ面とサイクロトロン有効質量を明らかにした。
測定には RRR = 47 の純良単結晶試料を用いた。測定は a 軸、b 軸、c 軸それぞれの間の方向
を 4.5°間隔で測定した。図 3.3.4(a) は H // a 方向での dHvA 振動である。横軸の磁場の逆数に
対して周期的に振動していることが分かる。図 3.14(b) はその FFT スペクトルで、つのブラ
ンチを確認しそれぞれをと名付けた。 
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図 3.3.4 LaOs2Al10 の(a)dHvA 振動と(b)その FFT スペクトル。 
 
 
 
 図 3.3.5 に LaOs2Al10 の dHvA 振動数の角度依存性とバンド計算の結果との比較を示す。丸
は実験結果で、点は量子物性研究室の播磨氏と播磨教授に提供していただいたバンド計算の
結果である。実験値から得られた、主なフェルミ面の軌道であるブランチとブランチは、
バンド計算の結果とよく一致している。図3.3.6にバンド計算から得られたフェルミ面を示す。
68, 69, 70 バンドのフェルミ面にはそれぞれ正孔、正孔、電子で占められた状態に影を付けて
いる。ブランチは 69 バンドの T 点にあるフェルミ面を、ブランチは 70 バンドの Z 点を
中心とするいびつな多重連結状のフェルミ面の一部をそれぞれ表している。以上の dHvA 効
果測定とバンド計算の比較から、多重連結したフェルミ面を確認した。この他に、小さな軌
道を持つブランチが実験で観測されている。ブランチは大きさは違うが 70 バンドの a
方向へ伸びたフェルミ面の形状と一致する。このフェルミ面の形状は、LaOs2Al10はネスティ
ングがない。図 3.3.7 にバンド計算から求められた(a)バンド分散と(b)状態密度を示す。Z-T 間
では群論から 2 つの状態を持つことが分かっており、バンドが二重縮退している。基本単位
格子に２分子あることから、この物質は必ず補償金属になるという性質を持つ。 
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図 3.3.5 LaOs2Al10 の dHvA 振動数の角度依存性とバンド計算の結果との比較。 
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図 3.3.6 LaOs2Al10 のバンド計算により描かれたフェルミ面。 
実験により band69, 70 にそれぞれ, ブランチを観測した。 
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図 3.3.7 バンド計算により求められた LaOs2Al10 のバンド分散と状態密度。 
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 図 3.3.8(a)に H // b におけるブランチのマスプロットを示す。振動振幅の温度依存性の傾
きからサイクロトロン有効質量は mc* = 1.37 m0 と見積もった。重い電子系の物質ではなく、
典型的な金属の有効質量を持つフェルミ面である。サイクロトロン有効質量と振動数の実験
値と理論値を表 3.3.1 にまとめた。図 3.3.8(b)その T = 0.5 K における Dingle プロットである。
振動振幅の磁場依存性から Dingle 温度 TD = 2.49 K が求められ、緩和時間 = 4.88 × 10-13 sec、
平均自由行程 l = 131 nm と見積もられた。これらは、電子のサイクロトロン運動の不純物に
よる散乱が少なく、試料が純良であることを示す結果である。主なフェルミ面の軌道は、H // 
a 方向におけるブランチは TD = 2.47 K, =4.92 × 10-13 sec, l = 226 nm、H // c 方向におけるブ
ランチは TD = 2.20 K,  = 5.54 × 10-13 sec, l = 113 nm と求められた。 
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図 3.3.8 LaOs2Al10 の H // b におけるブランチの(a)マスプロットと(b)Dingle プロット。 
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表 3.3.1 LaRu2Al10の dHvA 効果測定とバンド計算による, ブランチの dHvA 振動数と
サイクロトロン有効質量。 
Branch 
Experiment 
 
Theory 
F (×103 T) mc* (m0) 
 
F (×103 T) mb (m0) 
H c) 4.465 1.91(11) 
 
4.431 4.037 
Ha) 1.989 0.62(1) 
 
1.841 0.495 
Hb) 3.332 1.37(1) 
   
H // a) 0.114 0.30(1) 
   
 H // c) 0.128 0.38(1) 
   
 H // a) 0.066 0.26(1) 
   
 
 
 以上の結果から、LaOs2Al10 は LaRu2Al10 と同様、典型的な金属と同程度の有効質量を持つ
ことが分かった。多重連結の構造を持ち、3 次元的な電子状態である。ネスティングはなく、
Peierls 転移などは起きにくいフェルミ面である。 
本節では CeOs2Al10の比較物質である ROs2Al10 の電気抵抗、Hall 効果、磁化・磁化率、dHvA
効果を測定した。LaOs2Al10 は弱い反磁性を示す典型金属である。PrOs2Al10 は典型的な金属で、
強い磁気異方性を持つ。LaOs2Al10 は LaRu2Al10 と同様、の有効質量は軽く多重連結したフェ
ルミ面を確認した。 
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第 4 章 まとめ 
                                       
 
 
本研究では RT2Al10 化合物の単結晶試料を作製し、その物性を測定した。ここでは第 3 章の
実験結果をまとめて、明らかになった電子物性を結論として示す。加えて本研究で解明でき
なかった物性を挙げ、今後の展望を提示する。 
 
 
 
第 1 項 結論 
 本論文での研究は異常な反強磁性相転移を持つ CeT2Al10 の電子状態の解明し、その相転移
の機構の解明を目的に行った。 
 
 
・ CeT2Al10 の低温での磁気抵抗の磁場依存性(0 T < H < 9 T)を電流、磁場方向を変えて９通
りを測定した。~ Hn (n = 1.5 – 1.7)の振る舞いから、フェルミ面にオープン軌道をないこ
とを示した。 
 
・ CeT2Al10 の SdH 効果を測定し、振動数 F = 14 – 208 T の小さな軌道を持つフェルミ面を観
測した。それらのサイクロトロン有効質量は、mc* = 0.57 – 1.54 m0であった。 
 
・ CeRu2Al10と LaRu2Al10 とのフェルミ面の比較から、全く異なる電子状態を持ち、CeT2Al10
の 4f 電子が遍歴していることを示した。 
 
・ 観測した SdH 振動数から電子比熱係数を見積もり、今回観測できなかった重く小さいフ
ェルミ面の存在を示した。 
 
 
以上の結果を星野・倉本の理論にあてはめ、量子臨界点近傍において遍歴反強磁性が発現し
ている可能性を示唆した。 
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第 2 項 今後の展望 
本研究では観測できなかったと考えられる、CeRu2Al10 の小さく重いフェルミ面を観測する
必要がある。重い電子系の電子状態を解明し、量子臨界点近傍における高い相転移温度を持
つ磁気秩序の性質を明らかにする。そのためには、重いフェルミ面の観測に有効な希釈冷凍
機を用いた極低温での SdH 効果測定が必要である。 
また、CeRu2Al10の T > T0の常磁性状態でのフェルミ面を調べて、相転移温度以上の高温で
のフェルミ面観測も必要である。今回観測した T < T0 の磁気秩序下でのフェルミ面と比較し
て、電子状態が磁気秩序の形成に与える影響を明らかにする。そのため、超高分解能角度分
解光電子分光実験が有効であると考えられ、表面のきれいな壁かいする試料を作製する必要
がある。 
さらに、CeFe2Al10 と CeOs2Al10 も含めた圧力下での SdH 効果測定により、フェルミ面の変
化を系統的に調べる。磁気秩序の有無と、その相転移温度の変化と電子状態の変化を対応さ
せる。このように、Ce 化合物に圧力をかけることで、既存の Doniach の相図にあてはめて磁
気秩序と量子臨界点を考えることができるかを明らかにする。特に、SdH 効果が報告されて
いる CeFe2Al10 のフェルミ面の全容を解明し、相転移が起こっていない状態での電子状態を調
べて比較し、電子状態が磁気秩序の形成に関係するかを明らかにする。 
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付録 A 
RT2Al10 (R = La, Ce, Pr、T = Fe, Ru, Os)化合物の合成条件 
 
 第 3 章第 1 項で紹介できなかった CeRu2Al10 以外の合成条件をここで紹介する。母材元素の
純度は La, Ce, Pr は 3N で、Fe, Ru, Os は 4N、Al は 5N である。dHvA 効果を測定した LaRu2Al10
の試料のみ特別に純度 6N の Al 元素を使った。 
それらを、R : Ru : Al = 1 : 2 : 100 の比率でアルミナるつぼに入れて石英管で真空封入する。
それをマッフル炉に入れ 1000 ℃まで温めて 2 時間、高温で素材が十分に混ざるのを待つ。
そこから 650 ℃までを 5 ℃/hour で 70 時間かけてゆっくりと冷やし結晶を育成した。過去
の報告では 720 ℃まで冷却してあるが、今回はアルミニウムの融点 660 ℃程度まで冷却し、
その後はヒーターを切り自然に温度を下がるのを待った。図 3.1 にその温度プログラムを図
示する。 
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図 A.1 フラックス法の温度プログラム。 
 
 
 
表 3.1 に LaRu2Al10と PrRu2Al10 の大きい結晶ができた時の材料元素の純度と形状、合成に
使ったモル比と仕込み量を示す。アルミナるつぼにできるだけ多く入れるように仕込み量の
総重量を調節した。真空封入する際にガスバーナーから希土類や遷移金属を遠ざけて酸化を
防ぐため、下から La、Ru、Al の順に入れた。 
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表 A.1 LaRu2Al10 と PrRu2Al10 の合成条件。 
LaRu2Al10 
   
元素 純度 (%) 形状 モル比 仕込み量 (g) 
La 99.9 塊 1 0.3643 
Ru 99.99 粉末 2 0.5425 
Al 99.9999 塊 100 6.9425 
     
PrRu2Al10 
   
元素 純度 (%) 形状 モル比 仕込み量 (g) 
Pr 99.9 塊 1 0.55767 
Ru 99.99 粉末 2 0.79993 
Al 99.999 塊 100 11.16438 
 
 
次に、先に説明した LaRu2Al10 と PrRu2Al10 以外の RT2Al10 (R = La, Ce, Pr、T = Fe, Ru, Os) 化
合物の合成方法を説明する。先述した合成方法では、これらの物質のほとんどはできず、で
きた物質でも小さな試料しかできなかった。そこで、大きな単結晶を作るために、あらかじ
め材料元素を目的の物質分だけアーク炉で溶かして混ぜておき、それを使ったアルミ自己フ
ラックス法で合成を試みた。素材元素として、希土類(R = La, Ce, Pr) は純度 99.9 % (3N)のイ
ンゴットからそれぞれ切り出し、遷移金属(T = Fe, Ru, Os) はそれぞれ純度 99.99 % (4N)の
粉末、アルミニウム(Al)は純度 99.999 % (5N)のブロックを使った。最初に粉末状の遷移金属
は加圧してペレット状にし、アーク炉で溶かして固めておく。これと他の希土類、アルミニ
ウムをモル比 R : T : Al = 1 : 2 : 10 でアーク炉にて溶かして完全に混ぜる。出来上がった試料
に、LaFe2Al10 と PrFe2Al10 はモル比 10、それ以外はモル比 20 の Al を加え、アルミ自己フラ
ックス法で合成した。温度プログラムは過去の報告と同じものを採用し、1000 ℃から 720 ℃
を 5 ℃/hour で 56 時間かけて冷やして結晶を抽出し、その後は電気炉内で自然冷却した。図
3.2 にその温度プログラムを図示する。 
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図 A.2 フラックス法の温度プログラム 
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表 3.2 に良い結晶ができた時の材料元素の純度と形状、合成に使ったモル比と仕込み量を示
す。3 つ目の Al はアーク炉で混ぜた分を、4 つ目の Al-flux はフラックス法をするときに加え
た分を示している。 
 
表 A.2 RT2Al10 化合物の合成条件。 
LaFe2Al10 
   
元素 純度 (%) 形状 モル比 仕込み量 (g) 
La 99.9 塊 1 1.7971 
Fe 99.99 粉末 2 1.4931 
Al 99.999 塊 10 3.4359 
Al-flux 99.999 塊 10 3.4335 
     
LaOs2Al10 
   
元素 純度 (%) 形状 モル比 仕込み量 (g) 
La 99.9 塊 1 1.1093 
Os 99.99 粉末 2 2.9081 
Al 99.999 塊 10 2.2062 
Al-flux 99.999 塊 20 4.1609 
    
   
CeFe2Al10 
   
元素 純度 (%) 形状 モル比 仕込み量 (g) 
Ce 99.9 塊 1 1.0759 
Fe 99.99 粉末 2 0.8671 
Al 99.999 塊 10 2.209 
Al-flux 99.999 塊 20 4.1714 
   
CeOs2Al10 
   
元素 純度 (%) 形状 モル比 仕込み量 (g) 
Ce 99.9 塊 1 1.0206 
Os 99.99 粉末 2 2.8108 
Al 99.999 塊 10 2.2098 
Al-flux 99.999 塊 20 4.168 
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PrFe2Al10 
   
元素 純度 (%) 形状 モル比 仕込み量 (g) 
Pr 99.9 塊 1 1.7489 
Fe 99.99 粉末 2 1.347 
Al 99.999 塊 10 3.3513 
Al-flux 99.999 塊 10 3.4342 
     
     
PrOs2Al10 
   
元素 純度 (%) 形状 モル比 仕込み量 (g) 
Pr 99.9 塊 1 1.2025 
Os 99.99 粉末 2 3.1378 
Al 99.999 塊 10 2.2096 
Al-flux 99.999 塊 20 4.6648 
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付録 B 
PrRu2Al10の結晶場パラメータの決定 
 
 ここでは論文中で紹介できなかった結晶場の詳細とその解析の結果について紹介する。希
土類原子に局在した 4f 電子は結晶中で、周りのイオンから電場を受ける。これを結晶場と呼
ぶ。s 軌道以外の電子では軌道の形により負電荷の分布の空間的な偏りがあるので、Coulomb
エネルギーを小さく分布するように磁気量子数が変化する。一般に f 電子系の結晶場準位は
数百 K 程度で、その温度より低温で物性に影響が現れる。温度が変化すると f 電子の取りう
る状態数が変わるため、比熱測定から磁気エントロピーを求めることにより結晶場準位の分
裂幅が分かる。また、温度変化とともに f 電子の占有状態が変わるため、磁化率にもその物
性が表れる。このように比熱や磁化率の測定結果によって結晶場の状態を解析できるが、低
対称性の結晶構造を持つ化合物の場合は f 電子準位の分裂数が多く、結晶場分裂の状態を一
意的に決定することは困難である。詳細な結晶場解析には中性子回折や超音波を用いた弾性
定数の測定が必要となる。 
 結晶場効果の Hamiltonian は Stevens 等価演算子 Olm用いて 
 
 
 
と表記される。Blmは結晶場パラメータとよばれ結晶構造に依存する。Blmの値によって、結
晶場エネルギーの準位が決まる。希土類イオンの受ける結晶場が点群 D2hで表される斜方対
称性を持つ場合の結晶場 Hamiltonian は 
 
 
 
で表される。l = 2, 4, 6 次の等価演算子を用いた結晶場パラメータ Blmは、座標演算子を用い
た結晶場パラメータ Almとそれぞれ 
 
B2m = r A2m           (B-1) 
B4m =  r A4m           (B-2) 
B6m = r A6m           (B-3) 
 
の関係を持つ。ここでは、LS 結合を想定した Stevens 因子, ,を表す [B1]。また、
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rl で定義され、動径平均を表す。 
本研究で扱う局在 f 電子を 1 つ持つ Ce イオンは全角運動量 J = 5/2 なので、結晶場がなけれ
ば J 多重項の基底状態は 6 重に縮退している。CeT2Al10 の結晶場パラメータと励起準位は第 1
章で示した。Pr の(4f)2 電子は J 多重項の基底状態 J = 4 なので 9 重に縮退しており、D2h結晶
場により 9 つのエネルギー準位に分裂する。 
PrRu2Al10 について演算子を 9×9 の行列で作り結晶場パラメータを予想して Hamiltonian を
作って、それを対角化して固有エネルギーと固有状態を求める。本物質系は斜方晶なので a, b, 
c 軸にそれぞれ x, y, z 軸を対応させて計算した。磁場下での Hamiltonian を対角化して磁化率
を導き、実験の結果と比較して結晶場パラメータを求める。結晶場を考慮することで理論的
に予測される磁化率theo.の温度変化を求める。磁場 H 中での Hamiltonian は、上記の結晶場
Hamiltonian に Zeeman 効果を取り入れ、 
 
)( MHJ   aBJCEF g  (B-4) 
 
と表される。は分子場定数で、異なる希土類イオンに属する 4f 電子間の強磁性的または反
強磁性的な相関を表す。PrRu2Al10は H // b, c で反強磁性相関が働いているので < 0、H // a で
は強磁性相関が働きで > 0 ある。今、を無視して式 B-4 を対角化して固有状態|i>と固有値
Eiを求める。固有状態の磁化の熱平均を取り磁化 M を求めると分配関数 Z を用いて 
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と表される。ここで、磁性相関による磁化率の変化を分子場定数として取り入れると、計算
結果 1/calc.は 
 
1/calc. = 1/CEF -  
 
となる。ここでは Pauli 常磁性や Larmor 反磁性、近藤効果の影響を考慮せず進める。 
希土類化合物では、希土類元素のみを入れ替えて他の元素はそのままの場合、希土類が感
じる結晶場は似ていると考えられる。厳密には、結晶構造が少し変化するので全く同じでは
ないが、良い一致をすることが知られている。そこで(B-1)式を変形して、報告された CeRu2Al10
の結晶場パラメータ B2m(Ce)から PrRu2Al10の結晶場 B2m(Pr)パラメータを予測した。(B-1)式を用
いて PrRu2Al10 の結晶場パラメータ B2m(Pr)を変形し、 
 
B2m(Pr) 
= (Pr)r(Pr) A2m 
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= (Ce)r(Ce) A2m {(Pr)r(Pr) / (Ce)r(Ce)} 
 B2m(Ce) {(Pr)r(Pr) / (Ce)r(Ce)} 
 
となり、既に分かっている値から求められる。同様に(B-2)、(b-3)式を変形して、B4m(Pr)と B6m(Pr)
を予測できる。Ce は B6mを持たないので、PrRu2Al10 が持つ B60,2,4,6の 4 つの結晶場パラメータ
を、逆磁化率 1/exp.の温度依存性の実験から予想した。<rl >は報告されている Ce と Nd の平
均値を使った [B2]。 
 図 B-1 に PrRu2Al10の逆磁化率の温度依存性を示す。第 3 章の H = 0.1 T で測定した磁化率
の逆数を取ったものである。それぞれ実験結果と、予想した結晶場パラメータを使った計算
値をプロットした。計算結果は 100 K 以上の高温での異方性をよく再現している。実験値の
H // b 方向は 65 K 付近で極小を持つが、計算でも極小を 35 K 付近に持ち、それらに値の違い
が見られるが極小を持つ振る舞いを定性的に再現している。 
用いた分子場定数は H // a, b, c でそれぞれ = 7, -36, -7 mol/emu であった。表 B-1 に予想し
た結晶場パラメータを示す。基底状態からの第 1 - 8 励起準位はそれぞれ、1 - 8 = 57 K, 71 K, 75 
K, 77 K, 187 K, 191 K, 222 K, 228 K であった。表 B-2 に、それぞれの準位に対応する波動関数
の係数を表で示す。 
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図 B-1 PrRu2Al10 の逆磁化の温度変化。 
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表 B-1  PrRu2Al10の結晶場パラメータ。 
B44 (K) B22 (K) B40 (K) B42 (K) B44 (K) B60 (K) B62 (K) B64 (K) B66 (K) 
-0.039 -0.857 -0.009 0.015 0.046 0.000 -0.016 0.025 0.017 
 
 
表 B-2  PrRu2Al10の結晶場エネルギー準位と対応する波動関数表。 
E (K) |-4> |-3> |-2> |-1> |0> |+1> |+2> |+3> |+4> 
0 0.4921  0  -0.0983  0  -0.7045  0  -0.0983  0  0.4921  
57 0  0.2009  0  -0.6780  0  -0.6780  0  0.2009  0  
71 0  0.6451  0  -0.2895  0  0.2895  0  -0.6451  0  
75 0.0988  0  0.6990  0  -0.0570  0  0.6990  0  0.0988  
77 -0.6077  0  -0.3616  0  0  0  0.3616  0  0.6077  
187 0  -0.6780  0  -0.2009  0  -0.2009  0  -0.6780  0  
191 0  -0.2895  0  -0.6451  0  0.6451  0  0.2895  0  
222 -0.3616  0  0.6077  0  0  0  -0.6077  0  0.3616  
228 -0.4980  0  0.0416  0  -0.7074  0  0.0416  0  -0.4980  
 
 
CeRu2Al10の結晶場パラメータから PrRu2Al10 の結晶場パラメータを予想し、磁化率解析か
ら結晶場パラメータを決定した。しかしながらこれらの結果は一般的に一意的でなく、さら
に比熱や非弾性中性子散乱の実験結果との比較が必要になる。 
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